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Der vorliegende 1. Vierteljahresbericht 1971 beschreibt Arbeiten am
Projekt Schneller Brüter, die von Instituten der GfK in Karlsruhe
durchgeführt worden sind. Darüber hinaus enthält der Bericht Beiträge
von Industriefirmen und von den deutschen, belgischen und niederländi-
schen Kernforschungszentren, soweit sie am Koordinierten Karbidprogramm
im Rahmen des Basisprogramms Schneller Brüter mitwirken.
Dieser Bericht wurde zusammengestellt von R. Hüper.
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112 BRENNSTABENTWICKLUNG
1120 Brennstabmodelltheorie
Entwicklung des SATURN 1 - Rechenprogrammes
(F. Depisch, AEG; H. Elbel, H. Kämpf, Il1F)
Es wurden Anwendungsfälle des Programmes SATURN 1 berechnet,u. a. die
Leistungsabhängigkeit der Temperaturverteilung von SEFOR-Brennstäben (1,2).
Bei diesen Stäben sind während ihrer gesamten Lebensdauer und bei allen
Leistungen Spalte zwischen Brennstoff und Hülle vorhanden. Die berechnete
lineare Abhängigkeit zwischen Maximaltemperatur und Stableistung (Abb. I)
stand in guter Übereinstilnmung mit experimentellen Ergebnissen und zeigt
daß die in SATURN 1 integrierten Modelle bezüglich des Wärmedurchganges
durch den Spalt und der thermischen Ausdehnung zutreffend sind. Weiterhin
ergab sich für den Fall des in Kontakt mit der Hülle stehenden schwellen-
den und kriechenden Brennstoffes, daß oberhalb ca. 1150 °c ic Brennstoff
ein hydrostatischer Spannungszustand nach Maßgabe des Gasdruckes vorliegt
(Abb. 5 und 6). Dieses Verhalten wird auch aus dem Abbau der thermischen
Spannungen des freistehenden Brennstoffes deutlich (~bb. 7 und 8). Dies
führte zur Einführung eines 2-Zonen-Brennstoff-Hodells: Nur die äußere
relativ schlecht_kriechende Zone wird spannungstheoretisch berechnet, die
Verformungenin der inneren unter hydrostatischem Druck stehenden Zone wer-
den spannungsfrei berechnet. Die Grenztemperatur hängt stark vom Kriechge-
setz ab.
Eine der Aufgaben des SATU~~ I-Rechenprogrammes besteht darin, gezielte
experimentelle Untersuchungen zu stimulieren, deren Ergebnisse für die
modelltheoretische Behandlung des Brennstabverhaltens und damit für die
Brennstabauslegung von besonderer Bedeutung sind. In dieser Hinsicht haben
die bisher mit SATUID~ 1 durchgeführten Rechnungen folgendes ergeben:
a) Das In-pile-Kriechen des Brennstoffes hat praktische Bedeutung nur bis
zu der Temperatur, bei der die exponentielle Zunahme des Kriechens be-
stimmend einsetzt.
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b) Das Schwellen des Brennstoffes unter hydrostatischem Druck für
Temperaturen, die höher als die unter a) definierten sind, sollte
genauer untersucht werden.
c) Für das detaillierte Studium des Rißverhaltens, das für das Brenn-
stabverhalten von besonderer Bedeutung ist, liegen praktisch keine
experimentellen" Daten vor.
d) Die Kinetik der Zentralkanalbildung in Abhängigkeit einschlägiger
Parameter sollte genau studiert werden.
In den Fällen c) und d) könnten Out-of-pile-Versuche etwa mit Hilfe
eines direkt elektrisch beheizten Brennstabes (Elektropin) weiterführen.
SATURN ] wird weiterhin ausgetestet, insbesondere im Hinblick auf die
Verkürzung der Rechenzeiten bei höheren Brennstoff-Kriechgeschwindig-
keiten, auf die Beherrschung von eventuell auftretenden Divergenzen und
die Behandlung des Wechsels von der Phase des freistehenden Brennstoffes
und der freistehenden Hülle in die des Kontaktes.
Veröffentlichungen zu ]]20
(]) K. Kummerer, F. Depisch, H. Elbel, H. Kämpf
"'l'he SATtJRNCodesand 1-1aterial Data Evaluation"
GQnference QU Fast Fuel Element 'rechn.olQgy, New Orleans, April ]97]
(2) F. Depisch, H. Elbel, H. Kämpf
"Die Behandlung des mechanischen und thermischen Verhaltens
von Brennstäben in SATURN ]"
First International Conference on Structural Mechanics in
Reactor Technology, Berlin, Sept. ]97]
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1121 Oxidischer Brennstoff - Laboruntersuchuneen
IIZI.I Technologische Eigenschaften von Mischoxid
Kriechverh~lten von~Z-Pu02-Kernbrennst9ff~~
(H. Laub, D. Vollath, nIT)
Wertet man die Kriechversuche nach einem Poten~gesetz aus und benützt zur
Beschreibung der Temperaturabhängigkeit die Boltzmann-Beziehung und extra-
poliert die lverte der Spannungsexponenten bzw. Aktivierungsenergien gigen
sehr kleine und sehr große Spannungen, so findet man als Randwerte im Mittel
die Spannungsexponenten I ~ 0,15 und 4,5 ~ 0,15 sowie die Aktivierungs-
energie 113 ~ 6 und 175 ~ 8 kcal/mol. Eine Beschreibung der Spannungsab-
hängigkeit des Kriechens von UO Z und UOZ-Pu02 ist durch Kombination zweier
Kriechmechanismen mit den Spannungsexponenten I und 4,5 bekannt.
Eine Aktivierungsenergie von 175 kcal/mol erscheint sehr hoch. Sie wird
aber verständlich, wenn man sich die Theorie der Kationendiffusion in U02
ansieht i-I, 2_7. Der vrahrscheinlichste Hert für die Aktivierungsenergie
der Selbstdiffusion von stöchiometrischem UO Z ist 110 ~ 7 kcal/mol L-I,3_7.
Im unterstöchiometrischen Uranoxid sollte diese Aktivierungsenergie um
die Bildungsenergie eines Sauerstoff-Frenkeldefektes, das sind etwa 70 + 5
kcal/mol größer sein L-I,3_7. Für unterstöchiometrisches UOZ wäre demnach
eine Aktivierungsenergie für die Selbstdiffusion des Urans von etwa 180 ~ lZ
kcal/mol zu erwarten. Die Aktivierungsenergie der Diffusion von Pu in stö-
chiometrischem UO Z ist 97 ~ 4 kcal/mol .L4_7 . Demnach wäre für die Pu-Diffu-
sion im unterstöchiometrischem UOZ ein Wert von etwa 167 + 9 kcal/mol
zu erwarten. Schwieriger ist es, eine physikalische Erklärung für die Akti-
vierungsenergie des Kriechterms mit der linearen Spannungsabhängigkeit zu
finden. Bohaboy et al. L-5_7 deuten diesen Wert als Aktivierungsenergie für
die Korngrenzendiffusion. Die wenigen Messungen, die für die Korngrenzen-
diffusion in UOZ vorliegen, geben Aktivierungsenergien von 40 - 60 kcal/mol
L-6,7_7. Die gefundene Aktivierungsenergie ließe sich dann erklären, wenn
man für die Korngrenzendiffusion die gleichen Gesetzmäßigkeiten wie für
die Selbstdiffusion annehmen darf.
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Der Spannungsexponent von 1 deutet in Verbindung mit der niederen Aktivie-
rungsenergie und den aufgerissenen Korngren~en in den verformten Proben auf
einen Korngrenzen-Diffusionsmechanismus hin. Verformung über Korngrenzen-
versetzungen können hier nicht vorliegen~ da bei einem solchen Mechanismus
die Aktivierungsenergie der Selbstdiffusion und auch ein höherer Spannungs-
exponent zu erwarten wären.
Der Spannungsexponent 4,5 weist auf einen Verformungsmechanismus hin, an
dem Versetzungen beteiligt sind. Aufgrund der Aktivierungsenergie muß man
annehmen, daß es sich um Versetzungsklettern handelt. Der gefundene Span-
nungsexponent von 4,5 stimmt mit dem von Weertmann /-8 Itheoretisch er-
mittelten Spannungsexponenten für das Kriechen durch Versetzungsklettern
überein, wobe i I-leertmann die Bildung immobiler Versetzungen ausgeschlossen
hat.
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1121.2 Untersuchung der thermodynamischen und chemischen Eigenschaften
Entmischung von Uran und Plutonium bei Verdampfungsvorgängen.in oxidi-
schem Brennstoff (M. Bober , G. Schumacher , INRj C. Sari 9 Inst. f. Trans-
urane , EURATOM Karlsruhe)
In Reaktorbrennelementen mit Uran-Plutonium-Mischoxiden tritt auf Grund des
im Brennstoff herrschenden Temperaturgradienten eine Entmischung von Uran
und Plutonium auf L-1 - 8_7 . Dieser Effekt wu{de in Laborexperimenten
untersucht 9 wobei drei Entmischungsprozesse gefunden wurden L-9 91O_7 . Die
Prozesse sind (a) die Thermodiffusion 9 (b) die ungleichmäßige Verdampfung
.und Kondensation im Zentralkanal und (c) die Entmischung bei der Ver-
dampfung und Kondensation im Inneren von wandernden Hohlräumen.
Die Entmischungsprozesse (b) und (C)9 die auf Verdampfungsphänomenen beru-
hen, hängen stark vom Verhältnis OlM der Sauers toffatome :tu den Metall-
atomen im Brennstoff ab. Thermodynamische Rechnungen von Rand und Markin Ll!7
zeigen 9 daß bei einem OlM-Verhältnis von 1.978 und einer Temperatur von
1730 °c Uran und Plutonium aus einem oxidischen Brennstoff mit 15 Mol% Plu-
tonium gleichmäßig verdampfen. Bei niedrigerem OlM-Verhältnis verdampft ve-
vorzugt Plutonium 9 bei höherem OlM-Verhältnis bevorzugt Uran.
Es wurden Laborexperimente bei Temperaturen, die den höchsten Temperaturen
in Brennelementen ent"'lrechen 9 durchgeführt und die Entmischung auf Grund
ungleichmäßiger Verdampfung und Kondensation untersucht. Die zylindrischen
Proben bestanden aus (U 9 Pu)-Mischoxiden mit 15 Mol% Plutoniumoxid 9 die ver-
schiedene OlM-Verhältnisse hatten. Sie wurden in dicht abgeschlossenen
Wolframkapseln eine Stunde lang einem axialen Temperaturgradienten von
2000 °e/ern ausgesetzt, wobei die höchste Probentemperatur 2400 oe betrug.
An der heißen Stirnseite waren die Proben mit einer axialen Bohrung ver-
sehen, die einen geschlossenen Dampfraum darstellte, in dem Entmischungs-
prozesse durch Verdampfung an heißeren und Kondensation an kälteren Stel-
len ablaufen konnten. Die Bohrung hatte einen Durchmesser von 2 92 mm und
eine Tiefe von 3 bis 4 mm. Der Außendurchmesser der Proben betrug 6 mm 9 die
Länge 6 bis 7 mm. Nach den Glühungen wurden die Proben in axialer Richtung
durchgeschnitten und keramographische Schliffe angefertigt. Die Konzentra-
tionsverschiebung von Uran und Plutonium in den Bohrungen wurden nach der
Glühung mit Hilfe von Autoradiografien und Alpha-Aktivitätsmessungen unter-
sucht.
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In den Abbildungen 9a und 9b sind das Strhkturbild und die Autoradio-
graphie einer stöchiometrisch~nProbe (OlM = 2,00) wiedergeg~ben. Das
Konzentrationsprofil des Plutoniums in axialer Richtung, das aus der
Alpha-Aktivitätsmessung entlang der Oberfläche des keramografischen
Schliffes bestimmt wurde, ist in den Abbildungen 9c und 9d dargestellt.
Abbildung 9c zeigt das Profil innerhalb der Bohrung, Abbildung 9d das-
jenige außerhalb der Böhrung. Aus dem Strukturbild geht hervor, daß die
zentrale Bohrung vom kälteren Boden her mit dem am heißen Probenende
verdampften Material aufgefüllt wurde. Das kondensierte Material enthält
Wolframeinschlüsse, die offensichtlich als Oxid von der Behälterwand über
die Gasphase in die Bohrung transportiert worden sind. An der heißen
Stirnseite war das thermische Gleichgewicht erreicht, so daß sich die
Form der Oberfläche nach der dort herrschenden Isothermen einstellte. Das
kondensierte Material ragt über die Stimfläche der Probe hinaus, weil es
eine höhere Wärmeleitfähigkeit als das ursprüngliche Probenmaterial in
der Umgebung besitzt. Die Autoradiografie zeigt, daß zu Beginn des Ver-
dampfungsvorganges in starkem Maße bevorzugt Uranoxid verdampfte und am
Boden der Bohrung kondensierte. Diese Stelle erscheint im Bild auf Grund
der niedrigeren Alpha-Aktivität des Urans wesentlich dunkler als das
Ausgangsmaterial in der Umgebung der Bohrung. Wie die Abbildung 9c zeigt,
beträgt die Plutoniumoxid-Konzentration hier nur 4,5 Mol%. Das Material,
das später kondensierte, enthielt in zunehmendem Maße mehr Plutoniumoxid,
was auf die Verarmung der verdampfenden Stimfläche an Uranoxid zurückzu-
führen ist. Dadurch stellte sich schließlich ein diffusionskontrollierter
stationärer Zustand ein, bei dem die Uranoxidkonzentration der Stirnmläche
so niedrig war, daß das Verhältnis von Uran und Plutonium im Dampf mit dem
im Ausgangsmaterial übereinstimmte. Wie die Autoradiografie und die
Konzentrationsmessung (Abb. 9c) zeigen, wurde die Zusammensetzung, die
dem stationären Zustand entspricht, in der oberen Hälfte des kondensierten
Materials erreicht. Der helle Streifen am oberen Rand der Autoradiografie
(Abb. 9b) außerhalb der Bohrung, sowie der steile Anstieg der Konzentrations-
kurve des Plutoniums (Abb. 9d), entsprechen der an Uranoxid verarmten
Zone an der heißen Stirnseite der Probe.
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Abb. 10: Probe 2, OlM = 1,96, a) Strukturbild des
axialen Schnittes, b) Autoradiografie
b.)
Abb. 11: Probe 3, OlM • 1,97, a) Strukturbild des
axialen Schnittes, b) Autoradiografie
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Unter den gleichen Bedingungen wie bei der stöchiometrischen Probe wurden
zwei weitere Experimente mit unterstöchiometrischen Proben dttrc:hgeführt.
Die Strukturbilder (Abb. IOa und 11a) zeigen, daß in diesen Experimenten
nur eine relativ geringe Substanzmenge verdampfte. Die Autoradiografie
der Probe 2 (Abb. lOb) mit OlM = 1,96 zeigt, daß zunächst bevorzugt Plu-
toniumoxide verdampften und auf der Oberfläche der unteren Hälfte der
Bohrung kondensierten. Die Probe 11 mit einem nur wenig höheren O/M-
Verhältnis von 1,97 zeigt schon eine bevorzugte Verdampfung von Uranoxiden
(Abb. lla). Daraus geht hervor, daß das OlM-Verhältnis des Mischoxids,
bei dem Uran und Plutonium gleichmäßig verdampfen, für 2400 oe zwischen
1,96 und 1,97 liegt. Die Abweichung von dem durch thermodynamische Rech-
nungen bestimmten Wert von Rand und Markin L-l1_1 und einem von Ohse und
Olson L-12_/experimentell bestimmten Wert ist gering. Rand und Markin
errechneten für 1730 oe, daß eine gleichmäßige Verdampfung von Uran und
Plutonium bei einem O/M--Verhältnis von 1.978 zu erwarten ist, Ohse und
Olson fanden bei 1830 oe 1,968. Der Vergleich mit unserem Ergebnis zeigt,
daß dieses OlM-Verhältnis sich mit steigender Temperatur nur wenig verschiebt.
Eine Betrachtung der bei den Experimenten verdampften Substanzmenge ergibt
wie erwartet, daß der totale Dampfdrukk bei 0/M =2 hoch ist (Probe 1)
und zu niedrigen OlM-Verhältnissen hin stark abfällt (Proben 2 und 3). Zwi-
schen OlM = 1,97 und OlM = 1,96 ändert sich der Dampfdruck nur noch wenig.
Das bedeutet, daß sich der Dampfdruck über den unterstöchiometrischen Pro-
ben 2 und 3 in der Nähe des Dampfdruckminimums befand.
Die geringe Temperaturabhängigkeit des OlM-Verhältnisses, bei dem eine
gleichmäßige Verdampfung von Uran- und Plutoniumoxiden auftritt, zeigt,
daß das von Rand und Markin L-ll_1 angegebene MOdell der Verdampfungs-
phänomene bei den Uran-Plutonium-Mischoxiden auch für die hohen Tempera-
turen im Zentrum eines Brennelementes gültig ist.
In Laborexperimenten wurde früher gezeigt L-9, 10_I , daß in Uran-Plutonium-
Mischoxiden durch bevorzugte Verdampfung und Kondensation im Temperatur-
gradienten erhebliche Entmischungseffekte auftreten, die auch in bestrahlten
Brennelementen gefunden wurden L-3-6_1. Solche Entmischungen finden bei
der Wanderung von Hohlräumen zum Zentrum des Brennelementes und auch bei
der Verdampfung an der Oberfläche des Zentralkanals statt. Die in dieser
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Arbeit durchgeführten Verdampfungsexperimente an oxidischen Brennstoffen
mit 15 MQ1% Plut;Qniumoxid z~igen, daß bei den Temperaturen, die im Zen-
trum von Reaktorbrennelementen herrschen, eine gleichmäßige Verdampfung
von Uran- und Plutoniumoxiden bei einem.O/M-Verhältnis auftritt, das
zwischen 1,96 und 1,97 liegt. Ist das OlM-Verhältnis größer als ],97,
reichert sich durch bevorzugte Verdampfung von Uranoxiden in der Umge-
bung des Zentralkanals Plutonium an. Die Entmischung durch Thermodiffusion
geht in die gleiche Richtung. Ist das OlM-Verhältnis kleiner als 1,96,
findet umgekehrt durch bevorzugte Verdampfung von Plutoniumoxiden eine
Anreicherung von Uran im Zentrum statt. Kei:ne Entmischung tritt auf,
wenn das OlM-Verhältnis im Brennstoff dem der gleichmäßigen Verdampfung
entspricht, das zwischen 1,96 und 1,97 liegt. Gegenüber der Thermodiffu-
sion, die ein ausgesprochener Langzeiteffekt ist, läuft die Entmischung
durch Verdampfung und Kondensation im wesentlichen schon in wenigen
Stunden ab L-9, ]0_7. Sie liefert den Hauptbeitrag zur Entmischung in
der Anfangsphase bei der Entstehung der Säulenkristalle. In einem Reaktor-
brennelement ist deshalb von Anfang an mit einem Entmischungseffekt zu
rechnen. Bei einem stöchiometrischen Brennstoff ist die Plutoniuman-
reicherung im Zentrum des Brennelements schon nach kurzer Bestrahlungs-
zeit so hoch (bis ca. 30% über der Ausgangskonzentration), daß eine Er-
höhung der Zentraltemperatur um bis zu ca. ]00 oe auftritt.Diese Tempe-
raturerhöhung ist bei der Reaktorauslegung zu berücksichtigen, zumal in-
folge der fortschreitenden Entmischung durch Thermodiffusion mit einer
weiteren Erhöhung der Zentral temperatur zu rechnen ist.
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1121.6 Spezielle Auswertungsmethoden bestrahlter Proben
Strukturanalyse des bestrahlten Brennstoffes
(H. Ho ffmann , W. Hellriegel, K. Spieler, IMF)
Im Rahmen der Bestrahlungsnachuntersuchungen wurde ein neues Arbeitsgebiet
"Strukturanalyse des bestrahlten Brennstoffes ll geschaffen. Die Struktur-
analyse soll Aussagen über die Art und die Ausdehnung der Strukturzonen
(ursprüngliches Gefüge, Kornwachstumzone, Stengelkornzone), die radiale
Porenverteilung und die Gestalt, Verteilung und Orientierung der Poren
sowie über das Rißvolumen und die Ausdehnung des Zentralkanals liefern. Das
zur Verfügung stehende Porenvolumen ist für das Brennstoffschwellen ent-
scheidend, und die stereometrischen Faktoren beeinflussen die thermische
Leitfähigkeit. Die Porenverteilung soll Aussagen über die t1aterialwanderungs-
prozesse liefern.
Das erste Ziel war es, eine Methode zu entwickeln zur Ermittlung des Poren-
volumens (bzw. der Dichte) in radialer Richtung. Da die herkömmlichen
Verfahren der Dichtebestimmung wegen der kleinen Dimensionen und der prä-
parativen Schwierigkeiten nicht anwendbar sind, wurde die Auswertung über
keramographische Schliffbilder vorgenommen. Das Verfahren wurde angewandt
bei der FR 2-Kapselversuchsgruppe 3 (KVE 29, Prüfling CG und AG) und der
BR 2-Kapselversuchsgruppe Mol-7A (Stab Nr. 6 und 9).
Die Brenns toffproben wurden mit SiC-Papier geschliffen und mi t ver-sch i edenen
Poliermitteln bearbeitet. Die optimale Oberflächenbearbeitung wurde durch
Vergleich mit der vor der Bestrahlung gemessenen Schmierdichte gewonnen.
Am bestrahlten Brennstoff muß das gesamte Poren- und Rißvolumen ermittelt
werden. Ersteres erfolgte durch Auswertung von keramographischen Panorama-
aufnahmen (200 x), die einen Brennstoffausschnitt vom Rand bis zum Zentral-
kanal ohne Risse zeigen, letzteres durch Ausmessen der Schnittlängen der
Risse mit aquidistanten konzentrischen Kreisungen in den Übersichtsaufnahmen
(15 x) , Abb.12 zeigt eine typische Porenverteilung des Prüflings AG, Abb, 13
gibt das Riß- und Porenvolumen des gleichen Prüflings wieder (ca. 2,5% Ab-
brand). Man sieht deutlich eine nach innen zunehmende Verdichtung, die ihr
Maximum im Bereich des gerichteten Kornwachstums (Stengelkornzone) hat; zum
Zentralkanal hin nimmt das Porenvolumen wieder zu. Eine Deutung dieses Kur-
venverlaufes wird weiteren Arbeiten vorbehalten sein.
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Bei höheren Abbränden müssen sowohl die oxidischen als auch die metalli-
schen Spaltproduktausscheidungen quarrt i tativ erfaßt werden , dami t man von
der Porenverteilung auf die Dichteverteilung schließen kann. Diese Arbei-
ten sind im Gange, aucll wird zur Zeit eine wasserfreie Schliffpräparation
erprobt. Parameterstudien, die die Porenverteilung als Funktion des Abbran-
des, der Ausgangsdichte, der Stableistung, der mittleren Brennstofftempe-
ratur, der Zusammensetzung und der Dimensionen liefern sollen, sind geplant.
Abb. 14 zeigt neben der Porenverteilung das Achsenverhältnis der Poren
(Prüfling CG). Die Poren in der Stengelkornzone zeigen eine Orientierung in
radialer Richtung, d.h. sie liegen als Rotationsellipsoide der Achsenver-
hältnisse 1:n: 1 (n> 1) vor. Formfaktoren, die sich aus diesen Achsenverhält-
nissen errechnen lassen, und die Orientierung der Poren parallel zur Rich-
tung des Wärmeflusses ergeben zusa~nen eine Erhöhung der thermischen Leit-
fähigkeit, und zwar g~genüber Poren mit statistischer Verteilung und Poren
kugeliger Gestalt.
Abb. 15 zeigt ein errechnetes Temperaturprofil in Übereinstimmung mit den
den Strukturzonen zugeordneten Temperaturen und mit dem Zentralkanalradius.
Die äußeren Radien der Strukturzonen wurden dem geätzten Schliff entnommen
und diesen Radien out-of-pile-Temperaturen bzw.Literaturilerte zugecrdne t ,
Diese Art der Auswarturg schließt den Kreis zwi s chen Hodel1theorie und Be-
strahlungsnachuntersuchungen.
Veröffentlichungen zu 1121.6
(1) H. Hoffmann, W. Hellriegel, K. Spieler
Radiale Porenverteilung im bestrahlten Brennstoff
Tagungsbericht der Reaktortagung 1971 des Deutschen Atomforums in
Bonn (im Druck)
(:2.) H. Hoffmann, IV. Hellriegel, K. Spieler
Ext. Bericht (im Druck)
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1122 Bestrahlungsexperimente - Oxid (Parametertests)
1122.1 Einzelparametertests
1122.11 Kriechen von U02 unter Neutronenbestrahlung
(D. Brucklacher, I}W)
Die Ktiechversuche an U02 unter Bestrahlung +) wurden weitergeführt. Da-
bei konnte die lineare Abhängigkeit der Kriechgeschwindigkeit von der Uran-
Spaltungsrate unter Einstellung der sehr verschiedenen Spaltungsraten
a'10- IOf/U-atom's und 3'10-9f/U-atom.s nachgewiesen werden. Das Ergebnis
eines ersten ähnlichen Bestrahlungs-Kriechversuches an U02 im BR 2(Mol),
über den noch näher berichtet werden wird, bestätigte die Gültigkeit dieser
linearen Abhängigkeit innerhalb der Fehlergrenze bis ~u einer Spaltungs-
rate von 7·10-9f/U-atom's.
1122.2 Integrale Parametertests
Versuchseinsätze des Na/PbBi-Doppelkapseltyps im FR 2
(H. Häfner, IMF)
Im März 1971 wurde in der Abteilung FR2-Reaktorbetrieb der 90. FR2-Kap-
selversuchseinsatz montiert. Er enthält sechs UN-Proben zur halbquantita-
tiven' Ermittlung der Kriechrate dieses Brennstoffs. Der 90. KVE gehört,
wie die meisten seiner Vorgänger, zu dem Na/PbBi-Doppelkapseltyp x)
+) D. Brucklacher, W. Dienst, F. Thümmler
Proc. Int. Meeting on Fast Reactor Fuels and Fuel Elements
KFZ Karlsruhe, 1970, S. 343
x) H. Häfner
KFK-Bericht 1270~2, S. 112-21
H. Häfner
Bestrahlung von Brennstäben in instrumentierten Natrium-Bl-eiwismut-
Doppelkapseln,
Kerntechnik 12, Heft 5/q (1970)
KFK-Bericht Nr. 1259 (1970)
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AbbJ6:FR2-Kapselversuehseinsatz mit Na/PbBi-Doppelkapsel
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Bei diesem Typ (Abb. 1&) sitzt die Brennstabprohe, umgeben von Natrium
oder Natrium-Kalium - je nach den Erfordernissen hinsichtlich Leistungs-
dichte und Temperatur - in einer inneren Kapsel, die von einer zweiten,
äußeren Kapsel als second containment umhüllt ist. Der Ringspalt zwischen
innerer und äußerer Kapsel ist von der eutektischen Blei-Wismut-Legierung
ausgefüllt. Der Versuchseinsatz kann mehrere kurze Proben oder eine
Langprobe bis zu ca. 1 m Gesamtlänge aufnehmen.
Insgesamt wurden mit diesem Kapseltyp bei verschiedenen Modifikationen
bisher rund 210 Brennstabproben eingesetzt. Bei maximalen Stableistungen
von ca. 700 W/cm und Hülltemperaturen von max. ca. 800 °c sind Bestrllillungs-
zeiten von über 600 Vollast-Tagen bzw. Abbrände von 90 000 }Md/tM erreicht
worden. Die integrierte Bestrahlungszeit aller Kapseln dieses Typs be-
trägt knapp 50 Jahre. Ein abschließender Erfahrungsbericht wird zu einem
späteren Zeitpunkt gegeben.
!rttegrale Parametertests - Bestrahlungsnachuntersuchungen
(D. Geithoff, IMF)
Im Zuge der Nachuntersuchungen an den Brennstäben der Versuchsgruppe Mol-7A
wurde das Phänomen der Cäsium-Wanderung verfolgt. Ausgeprägte Aktivitäts-
maxima in den integralen y-Profilen der Stäbe hatten darauf hingewiesen,
daß es zu einer starken Umlagerung der Spaltprodukte gekommen war. Bei der
y-spektrometrischen Analyse wurden die Aktivitätsspitzen aus s ch L'i eß l.i.cl: als
Ansammlungen von Spalt-Cäsium identifiziert. Für die Cs-Verteilungen ergibt
sich damit folgendes Bild:
1. Im Bereich der Brennstoffsäule ist Spaltcäsium besonders am oberen Ab-
schluß, d.h. am heißen Ende angesammelt. Eine entsprechende Anhäufung am
unteren Ende fehlt.
2. Außerhalb der Brennstoffsäule findet sich Spaltcäsium vornehmlich jenseits
der Brutzone in den Sinterstahlfiltern zum Spaltgasraum bzw. auf dem Weg
zu den Stahlfiltern, abgelagert zwischen den Brutstofftabletten.
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Beide Bereiche wurden im Hinblick auf die Cs-Wanderung keramografisch
und radiochemisch untersucht.
Abb , 17 zeigt das obere Ende einer Brennstoffsäule mit dem Übergang zum
Brutstoff. Die ß-y-Autoradiographie läßt deutlich erkennen, daß die Cs-
Aktivi tät vornehmlich im Spalt zwischen der Hülle und der ersten Brut--
stofftablette lokalisiert ist. Hier ist sogar in Höhe der Tablettenstirn-
flächen ein ca. 50 ~m tiefes Loch in der Hülle zu erkennen, das vermutlich
auf eine Cs-Wechselwirkung zurückzuführen ist. Die Korrosion läßt sich
auch noch nach oben weiterverfolgen. Auf der gegenüberliegenden Seite, wo
nur wenig Cs abgelagert ist, fehlt sie dagegen ganz.
Eine grobe Abschätzung der Cs-I1~nge aus der y-Aktivität ergab, daß nur
, '1' '. C 137 , • d • d diwen~ge i~ll~gramm s h~er angesammelt s~n • N~mmt man an, aß ~e
inaktiven Cs-Isotope das gleiche Wanderungsverhalten ze~gen, so sind von
den ca. 400 mg Spaltcäsium im Stab nur wenige Prozent am Brennstoffsäulen-
ende abgelagert.
Cs-Ansammlungen außerhalb der Brennstoffzone sind in Abb. 18 zu sehen. Hier
ist das Cs in dem bereits erwähnten Sinterstahlfilter jenseits der Brutzone
zu finden. Allerdings handelt es sich hier um beinahe reines Cs 134 , das
vermutlich als Xe133 gewandert ist und erst später durch ß-Zerfall in
Cäsium übergegangen ist. Im unterbelichteten Detailbild ist die Cäsiumver-
teilung innerhalb des Filters erkennbar. Die meiste Aktivität enthält die
dem Brennstoff zugewandte Seite des Filters und begünstigt damit eine
Gs-Verstopfung.
Weitere Cs-Ansammlungen finden sich im Bereich der Tablettenstirnflächen,
und zwar sowohl zwischen den Tabletten als auch an Ausbrüchen am Außenrand.
Sie stellen, da es sich hier um die heiße Seite des Stabes handelt, in der
Kombination Cs und hohe Temperatur eine lokale Gefährdung der Hülle dar.
In einigen. Filtern wurde das Cäsium quantitativ bestimmt, wobei die Filter
mit der hohen y-Aktivität erwartungsgemäß mehr Cäsium enthielten als niedrig
aktive. Allerdings konnte darüber hinaus kein einfacher Zusammenhang zwi-
h d . . 134 137 d d I'sc en en Akt~v~tätenvon Cs und Cs un er ana ys~erten Cs:,""Menge ge-
funden werden. Eine Abschätzung der Cs-Menge aus den y-Spektroskopie-Daten
ist somit nicht möglich.
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Die in den Filtern gefundenen Cs-Hengen lagen bei etwa 1 mg mit Maximal-
werten von 1,2 mg und Minimalwerten von ca. 300pg.
Eine kurze Betrachtung zur Verstopfung des Filters mit I mg Cs oder Cs-
Oxid zeigt folgende Situation:
1 mg Cs-Oxid mit einer Dichte von 4 g/cm3 nimmt ein Viertel mm3 Raum ein.
Verschmiert man dieses Volumen über die Stirufläche des Filters, wo ja
das Cs auch tatsächlich gefunden wurde, so ergibt sich eine Schichtdicke
von ca. 50 p, die noch auf das Vierfache anwächst, wenn man die Schicht
in das mit 25 % Porosität ausgestattete Filter hineindrückt. Damit sind
die Voraussetzungen für eine Behinderung des Gasdurchgangs durchaus ge-
geben.
Bei den Mol-7A-Stäben war dies allerdings unwesentlich, denn das Spaltgas
muß nicht den Zwangsweg durch das Filter nehmen. Es kann auch durch 100 pm
weite Spalte außen am Filter vorbeiströmen. Jedoch dürfte die hier beobach-
tete Verstopfung des Filters für einen anderen Stabaufbau,z.B. für ein
"vented fuel"-Konzept,wichtig sein.
Untersuchung von Spaltprodukt~Effekten in U02-Brennstoffstäben durch Rönt-
genfeinstruktur- und Mikrohärte-Hessungen (W. Dienst, IMF)
Im Rahmen der Bestrahlungsnachuntersuchungen an U02-Brennstabproben aus
FR 2-Kapselversuchseinsätzen wurde eine Reihe von Röntgenfeinstrukturun-
tersuchungen an Probenquerschnitten durchgeführt. Sie begann im Sommer 1967
und wurde im Sommer 1970 abgeschlossen. Diese Untersuchungsreihe beruhte
nicht auf einem eigenen Bestrahlungsprogramm; sondern stellte nur eine
begleitende Aktivität zu den systematischen keramographischen Untersuchun-
gen an den Brennstabproben dar. Die Röntgenaufnahme erfolgten daher gele-
gentlich und in größeren zeitlichen Abständen.
Die Auswertung der Röntgenbeugungs-Diagramme sollte u.a. die Aussage-
kraft dieses Untersuchungsvetfahrens für Oxidbrennstoff klarstellen. Sie
erwies sich als eng beschränkt, so daß auf eine Ausdehnung der Röntgen-
feinstrukturuntersuchungen auf Pu-haltige Hischoxid-Brennstoffproben
verzichtet wurde, die aus Sicherheitsgründen erhebliche Umbauten an der
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verwendeten Röntgenanlage erfordern würden. Zur V~rwendung kamen Quer-
schliffproben aus U02-Stäben mit Abbränden von 0,1 bis 7% der Ur8.IlatOme;
besonders häufig waren Abbritnde zwischen 0,5 und 2%. Zur Differenzierung
und Deutung der am ganzen Stabquerschnitt (mit entsprechend großen Be-
strahlungstemperaturdifferenzen) gemessenen iffiderungen der U02-Kristall-
gitterdaten erwiesen sich begleitende Mikrohärtemessungen als sehr nütz-
lich. Sie wurden zur Untersuchung der Proben aus dem besonders interes-
santen Abbrandbereich von 0,1 bis 3% herangezogen.
Über den Aufbau der Röntgenapparatur und das angewendete Mess- und Aus-
wertungsverfahren wurde bereits früher berichtet /1, 27. Auch Ergeb-
nisse der Untersuchung von Proben mit Uran-Abbränden bis zu 0,9% wur-
den bereits in einem Tagungsbeitrag dargestellt und diskutiert L~7 .
Hier soll nun eine abschliessende Zusammenfassung der wesentlichen EE-
gebnisse aus dieser Untersuchungsreihe und eine Erläuterung ihrer Ten-
denz erfolgen.
Abb. 19 zeigt den Verlauf der relativen Gitterkonstanten-Änderung 6a/a
und der scheinbaren Gitterverzerrung n in den U02-Proben in Abhängig-
keit vom Uran-Abbrand. Die Messungen erfolgten an 15 verschiedenen
Brennstabproben. Die Ergebnisse wiesen starke Streuungen auf; daher
wurden zur Verdeutlichung ihrer grundsätzlichen Tendenz nur die Er-
gebnis-Streubänder wiedergegeben. Bei der Deutung ihres Verlaufes ist
zu berücksichtigen, daß mit dem verwendeten Röntgen-Zählrohrgonio-
meter nur das Beugungsdiagramm eines durchgehenden diametralen Stei-
fens vom Brennstab-Querschliff aufgenommen werden konnte. Die in Abb. 19
dargestellte Änderung der Gitterkonstanten 6a/a beruht also auf einer
Mittelung der Effekte in verschiedenen Brennstofftemperaturzonen zwi-
• > 0
sehen der Oberflächentempertatur ~ 700 C) und der Zentral temperatur
(2000 - 2300 °C) unter Bestrahlung. Das bedeutet gleichzeitig, daß die
scheinbare Gitterverzerrung n= ß/tg'~(ß = korrigierte Röntgenreflex-
Halbwertsbreitej~=Glanzwinkel) nicht nur durch Mikrospannungen mit tat-
sächlichen LekaLen Gitterverzerrungen bedingt sein kann, sondern auch
durch einen radialen Gradienten von 6a/a, der dem Gradienten der Bestrah-
lungstemperatur entspricht.
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Trotzdem ist der Schluss zulässig, daß im UOZ-Brennstoff bei Bestrah-
lungsbeginn eine allgemeine Abnahl1leder Gitterkonstanten mit steigen-
dem Abbrand erfolgt, die sich nach etwa 1,7% Uran-Abbrand sättigt;
unsicher sind nur ihr absoluter Wert und ihre radiale Verteilung. Diese
ist jedoch mit Sicherheit so groß, daß sie nicht auf einen zunehmen-
den überstöchiometrischen Sauerstoffgehalt des UOZ zurückgeführt wer-
den kann,und muß daher durch die Lösung von Spaltpnduktatomen im UOZ-
Gitter bedingt sein. Das nach etwa 1,4% Abbrand erkennbare n-Maximum
kann nach den obigen Ausführungen entweder durch besonders große Differen-
zen der /:;.a/a-Werte längs des Probenradius. oder durch ein 14aximum der im
UOZ-Gitter auftretenden Hikrospannungen gedeutet werden. Beide Deutun-
gen lassen auf den Beginn einer Spaltprodukt-Ausscheidung schließen, durch
den auch die Sättigung der GitterkonstantEm-Abnahme erklärt werden kann.
Der entsprechende Entmischungsprozess führt zu Mikrospannungen. Falls
er in den verschiedenen Bestrahlungstemperaturzonen· des UOZ-Brennstab-
querschnittes bei verschiedenen Spaltproduktkonzentrationen beginnt, er-
gibt er.auch eine Auffächerung der !J.a/a-Werte.
Die Ergebnisse der Mikrohärtemessungen an den UOz-Brennstabquerschnitten,
die bei Raumtemperatur unter einer Eindruck-Last von 50 p durchgeführt
wurden, gestatten einige zusätzliche Aussagen über die Spaltproduktaus-
scheidung und über die durch die Spaltfragmente verursachten Gitterschä-
rI • ro S. . d' Abb 2 b f 11 d .h d i E bni S~en ~m u 2" ~e s~n ~n "0 - e en a __s nur ure ~e ~rge 1S- treu-
bänder charakterisiert - in Abhängigkeit vom Uran-Abbrand dargestellt.
Die den wiedergegebenen Ergebnis-Bändern zugrundeliegenden Heßwerte wurden
aus zwei verschiedenen Bestrahlungstemperaturbereichen im UO Z entnommen:
1. T < 1Z00 °C; in diesem Bereich sind Diffusionsvorgänge im UOZ prak-
tisch nur durch Bestrahlungseffekte bedingt.
2. T ~ 1500 °C; in der Umgebung dieser Temperatur beginnt die schnelle Aus-
heilung aller UOZ-Gitterdefekte durch Volumenselbstdiffusion.
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Die Lage der entsprechenden Temperaturgrenzen wurde aus Gefügebeobach-
tung~n tlnet WärrnE!llb1eitungsrechnungen abgeschätzt.
Abb.20 zeigt für Bestrahlungstemperaturen unterhalb 1200 °c ein ausge-
prägtes Härtemaximum mit Werten bis zu HV 0,05 ~ 1150 kp/mm2, das mit
dem steilsten rr-Anst i eg in Abb, 19 zusammenfällt. Demnach ist das n-Ha'-
ximum zu einem großen Teil durch die Mikrospannungen im U02-Gitter ver-
ursacht, die auch zu der beobachteten Härtesteigerung fUhren, und es
liegen damit die wesentlichen Indizien für eine Ausscheidungshärtung dULch
Spaltprodukt-Ausscheidungen vor. Sie unterliegen nach Abb. 20 bei weiter
steigendem Abbrand einer schnellen "Überalterung", d.h. einer Vergröberung
unter Härteabnahme, die sowohl durch eine starke Übersättigung des U0 2 mit
Spaltprodukten als auch durch den Zustrom von bestrahlungsbedingten Gitter-
leerstellen zu den Ausscheidungskeimen bedingt sein dürfte.
Oberhalb Von etwa 1,4% Abbrand stellt sich eine Gleichgewichtshärte mit
relativ breitem Streubereich ein. Sie liegt noch erheblich höher als
die Härte des unbestrahlten U02, die HV 0,05 ~ 700 kp/mm2 beträgt,und
beruht wahrscheinlich z.T. auf der Härtungswirkung bestrahlungsbedingter
Punktdefekt-C1uster im U02-Gitter. Das gilt ohne Einschränkung auch für
die Gleichgewichtshärte unterhalb von etwa 0,5% Abbrand (s.a. [-3_/ );
dort ergibt sich eine wesentlich stärkere Bestrahlungshärtung durch Punkt-
defekt""C1uster, weil deren Ausheilung vor Beginn der Spaltprodukt-Aus-
scheidung schwieriger ist als nachher.
Bei Bestrahlungstemperaturen in der Umgebung von 1500 °c liegt die Be-
strahlungshärtung nach niedrigem Abbrand (~0,3%) durch partielle Aus-
heilung der Punktdefekt-Cluster niedriger als für T <1200 °c. Ein Här-
temaximum ist früher, bei etwa 0,7% Abbrand, und weniger ausgeprägt zu
beobachten, und die Gleichgewichtshärte nach höherem Abbrand scheint et-
was größer zu sein. Das deutet auf eine gröbere Spaltprodukt-Ausscheidung
bei geringerer Übersättigung hin, deren Härtungseffekt entsprechend weniger
anfällig gegen eine Überalterung ist.
Bei relativ sehr hohen Bestrahlungstemperaturen von etwa 1900 - 2100 °c
war keine sicher erkennbare Bestrahlungshärtung mehr nachweisbar.
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Zusammenfassend kann gefolgert werden, daß in U02~Brennstäberimit einer
Hülltemperatur von etwa 500 °c und einer Stableistung von etwa 500 W/cm
im Abbrandbereich von 0,4 - 0,6% ein Spaltprodukt-Ausscheidungsprozess
einsetzt, der mit einer Ausscheidungshärtung des U02-Brennstoffes ver-
bunden ist. Er erscheint nach 1,5 - 2% Abbrand für alle Spaltprodukte
insofern voll ausgebildet, als dann ein Gleichg~wicht zwischen Spaltpro-
dukt-Erzeugung und -Ausscheidung besteht. Der Beginn der Spaltprodukt-
Ausscheidung erfolgt - im Rahmen der angegebenen Abbrandgrenzen - im Tief-
temperaturbereich (T < 1200 °C) später und mit stärkerem Härtungseffekt
als bei höheren Bestrahlungstemperaturen. Diese Spaltprodukt-Ausschei-
dungshärtung erfolgt jedoch schnell vorübergehend (bezügl. des Abbrandes)
und ist daher für das Brennstabverhalten nur von geringer Bedeutung. Nach
höheren Abbränden (> 3%) ist im UOZ-Brennstoff nur mit einer Härte von
HV 0,05 ~ 900 kp/mm2 zu rechnen, die möglicherweise in der Brennstoff-
o
zone regulären Kornwachstums (T ~ 1350 - 1750 C) noch überwiegend durch
Spal tprodukt-Ausscheidungen bedingt ist.
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Abb. 19: Gitterkonstanten-Änderung und scheinbare Gitter-
verzerrung von U02, gemessen an Brennstab-Quer-
schnitten, in Abhängigkeit vom Abbrand
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Abb.20:: Härte des Brennstoffes in bestrahlten U02- Brenn-
stäben bei Raumtemperatur in Abhängigkeit vom
Abbrand mit der Bestrahlungstemperatur als Para-
2
meter (Härte von unbestrahltem U02 ca. 700 kp/mm )
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1123 Bestrahlungen zur Erprobung des SNR-Brennstabkonzeptes im schnellen
Neutronenfluß (Performance Tests} (G. Karsten, PSB-PL)
Im Februar sind in RAPSODIE zwei 34-Stab-Bündel mit SNR-Spezifikationen
zur Bestrahlung eingesetzt worden. Zur Anwendung kommen die Hüllmaterialien
Werkstoff Nr. 4988 und 4970. Der Zielabbrand beträgt 80 000 }1Wd/t.
Ebenfalls im Februar wurden im DFR drei "Trefoils" mit Stäben aus dem
Experiment DFR 350 zur Weiterbestrahlung eingesetzt. Von diesen 9 Stäben
stammten 6 von GfK und 3 von BelgoNucleaire. Sie sollten über den bereits
erreichten Abbrand von 50 000 MWd/t hinaus bis zu 80 000 }~d/t bestrahlt
werden. (Eines der GfK-Trefoils mußte im April aus dem DFR wieder entfernt
werden, da bei einem der Stäbe ein noch nicht näher identifizierter Schaden
aufgetreten war).
1124 Brennstäbe mit karbidischem bzw. nitridischem Brennstoff
1124.1 Verfahrens- und Geräteentwicklung
1124.11 Herstellung ~m Labormaßstab
Herstellung von UN-Pellets (H. Wedemeyer, IMF)
In Abhängigkeit von der Reaktionszeit und der Temperatur werden bei der
Fa. Nukem durch carbothermische Reduktion von U02 unter strömendem Stick-
stoff UN-Pulver gewonnen, die mehr oder weniger mit U02 und Kohlenstoff
verunreinigt sind, sogenannte vorreagierte Pulver:
1• 1800 °C/30 min: N 3,2%, C = 4".6% , 0 = 2,8%
2. 1800 °C/180 min: N = 3,9%, C 1,2%, 0 = 1,2%.
Die durchgeführten Versuche zur Verdichtung dieser Pulver durch Reaktions-
sintern erbrachten keine befriedigenden Ergebnisse.
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Nach Sinterzeiten bis zu 43 Stunden bei 1800 - 1900 oe in strömendem
Stickstoff beträgt die erzielte Enddichte der Pellets 75 - 80% TD. Die
Dichteverteilung im Pellet ist inhomogen; neben Bereichen geringer Dichte
entstehen Inseln hoher Verdichtung, die wahrscheinlich auf eine Ifisch-
kristallbildung (UN-U02) mit bevorzugten Sintereigenschaften zurückzuführen
sind. Während des Aufheizens setzt bei 1300 - 1350 oe im Vakuum die wei-
tere Reduktion des u0 2 zu ffii und co ein. Das entstehende co verhindert
offensichtlich die weitergehende Verdichtung der Pellets. Ein nennenswerter
Teil des Kohlenstoffs reagiert während des Sinterns nicht , so daß im
fertiggesinterten Pellet neben U02 auch freier Kohlenstoff als Verunrei-
nigung vorliegt. Eine Variation der Vorsinterzeit im Vakuum bei 1350 oe
mit dem eO~Druck bis zum völligen Druckabbau (10-5 Torr) ergibt nach dem
Fertigsintern bei 1800 - 1900 oe im strömenden Stickstoff Pelletdichten
von 80 - 85% TD. Auch hier werden Inseln hoher Dichte und neben U02 freier
Kohlenstoff als Verunreinigung beobachtet.
Diese Pulver sind gut pressbar und lassen sich bei einer Sinterzeit von
etwa 12 h bei 1750 oe unter 80 Torr Stickstoff auf >90% TD (bezogen auf UN)
verdichten. Die Dichteverteilung im Pellet ist homogen (keine Inselbil-
dung); es liegen jedoch nennenswerte Verunreinigungen an U0 2 (15 - 20% U02)
in zweiter Phase vor. Die hohe Verdichtung läßt sich wahrscheinlich wieder
auf eine m~-U02-Mischkristallbildungin der Sinterhitze zurückführen.
Gegenüber dem Reaktionssintern lassen sich offenbar wesentlich bessere Er-
gebnisse durch das Verdichten nachbehandelter, vorreagierter Pulver aus
der carbothermischen Reduktion erzielen. Wird das vorreagierte Pulver
(1800 °e/180 min) mit einem Zusatz von 0,2-0,6% Kohlenstoff einige Stun-
den bei 1350 oe unter Stickstoff stationär geglüht, so erhält man ein UN-
Pulver, bei dem röntgenographisch (Guinier-Aufnahmen) kein U0 2 nachweisbar
ist. Beim Sintern unter strömendem Stickstoff (1750 °e/12 h) werden Pellet-
dichten von 80 - 85% TD erzielt. Die Pellets sind homogen verdichtet und
einphasig; röntgenographisch läßt sich kein U0 2 nachweisen. ~.Jird das
vorreagierte Pulver (1800 °e/180min) mit einem Zusatz von Kohlenstoff
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einige Stunden bei 1000 - 1200 "c unter strömendem Stickstoff geglüht,
so erhält man zunächst U2N3, das anschliessend im Vakuum bei 1100 °c
zu UN umgewandelt werden kann. Dieses Pulver hat pyrophore Eigenschaften,
kann aber nach dem Erkalten dem Ofen unter Dekalin entnommen werden.
Das Pulver ist gut pressbar und kann bei 1700 - 1750 °c unter einem sta-
tionären Druck von 80 Torr Stickstoff oder im dynamischen Vakuum von etwa
10-2 Torr zu > 90% TD verdichtet werden. Die gesinterten UN-Pellets sind
metallographisch einphasig, röntgenographisch wird kein D02 nachgewiesen,
die mittlere Korngröße beträgt .50 - 100 jl. Diese Ergebnisse sind nach er-
sten Versuchen erhalten worden und als unvollständig anzusehen. Ihre
Reproduzierbarkeit muß noch durch entsprechende Versuchsreihen und größere
Chargen bestätigt werden.
Herstellungsmethoden von Mischkarbiden und -nitriden (H. Blank, R. Lesser,
Eur.TranSurane-Institut)
Die ~ethoden zur Herstellung von (U ,Pu)C wurden \vei terentwickel t und ge-
statten die Einhaltung der für verschiedene Bestrahlungsexperimente ge-
forderten Brennstoffspezifikationen. Besondere Schwerpunkte waren die Un-
tersuchung des Einflusses
- der Qualität des für die Karboreduktion venvendeten Kohlenstoffs,
- der Reaktions- und Sinterzeiten,
- der Reaktions- und Sintertemperaturen,
- der Mahldauer und der sich ergebenden Korngrößenverteilung nach
der Reaktionsstufe,
- der Plutoniumverluste
auf die Qualität, d~h. den Verunreinigungs grad (O,N, andere Phasenh die
Homogenität, die Dichte, usw.
Als Einzelergebnis sei erwähnt, daß sehr saubere, stickstoffarme Karbide
durchaus in Handschuhkästen mit Stickstoffatmosphäre hergestellt und
verarbeitet werden können, vorausgesetzt der Feuchtigkeitsgehalt ist gering,
d.h. etwa 60. ppm oder weniger.
Die labormäßigeKarbid-, bzw. Nitridherstellung (aus Pu und U-Hetall)
läuft. Alle vorgesehenen Geräte und Apparaturen sind in Betrieb.
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Sauerstoff-modifizierte Mischkarbide wurden im Rahmen der Produktion von
Material für die FRZ-l(apsel-Versuchsgruppe 6 hergestellt. Z1.lr Verbesser1.lng
der verwendeten Methoden sind weitere Untersuchungen erforderlich. Ins-
gesamt wurden für die Versuchsgruppen 6a, c und d etwa 5 kg (U,Pu)C-
Tabletten und für die Loop-Versuchsgruppe 4 etwa 1 kg entsprechende (U,Pu)C-
Tabletten den Spezifikationen gemäß bereitgestellt.
Für zwei Stäbe der Versuche BR2-Mol 11 A-Nl und N2 wurden (U,Pu)N-Pellets
gemäß den Spezifikationen hergestellt und in die Hüllrohre eingefüllt.
Nach Elektronenstrahlschweißen der Kappe und den abschließenden Tests
wurden die Stäbe ausgeliefert.
1124.12 Herstellung von Brennstoffen und Brennstäben im Industrieverfahren
Probeproduktion von Urankarbid-Brennstofftabletten unter Pu~Bedingungen
,
(P. Funke, W. Knobloch, G. Mühling, ALKEN)
Nach dem Aufbau einer neuen Fertigungslinie zur Herstellung von karbidischen
Brennstoffen in Wolfgang bei Hanau wurde zunächst eine Probenproduktion
mit Urankarbid aufgenommen. Die Probeproduktion hatte die Erprobung der
Fertigungslinie unter echten PU-Bedingungen+)sowie eine erste Verfahrens-
entwicklung zum Ziel. ES'~ar während der Probeproduktion möglich, Versuche
zu zwei Verfahrensvarianten durchzuführen, die im folgenden näher beschrie-
ben werden.
1. Karboreduktion des Oxids
Bei der Karboreduktion müssen im wesentlichen zwei Stufen unterschieden
werden: die Synthese des Karbids mit anschließender Pulverherstellung
sowie die Weiterverarbeitung des Pulvers zu gesinterten Tabletten (Abb. 2'~.
+) Inertgasversorgung der Boxen, Kontrolle der Inertgasatmosphäre, Unter-
druckregelung, Erprobung der Sicherheitsvorkehrungen, Funktionstest
aller Geräte.
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Zur Synthese wurden U02-C-Preßlinge mit einer Dichte von .... 4,5 g/cm3
hergestellt und in einem Hochtemperaturofen bei 1500 °c - 1550 °c re-
agiert. Die Synthese wurde sowohl im Vakuum als auch unter strömendem
Argon durchgeführt. Tab. 1 zeigt die Versuchsbedingungen und die analy-
tischen Ergebnisse:
Ver- Vakuum max. Druck- Reaktions- Analysenergebnisse
suchs oder anstieg bzw. dauer % % % %
~~r • Argon CO-Konz. tt C 0 ~t
1 -4 1 Torr 13 h 94,6 4,9 0,33 0,1710 Torr
2 -4 8 8 h 94,6 4,9 0,45 0,0310 Torr Torr
3 770 Torr
(Argon 1,3%CO 13 h 94,3 5,4 0,53 0,07
7 NI!h)
Der Vergleich der Analysenwerte zeigt, daß die Synthese unter strömen-
dem Argon hinsichtlich des Reaktionsgrades ungünstiger ist. Die bei glei-
chen Einwaagen erhaltenen höheren C- und O-Werte weisen auf noch unvoll-
ständige Umsetzung bei der Reaktion unter Ar hin. Die beim 2. Versuch
verkürzte Reaktionszeit erbrachte keine Verschlechterung des erhaltenen
Reaktionsproduktes gegenüber der 13-stündigen Umsetzung bei Versuch I, ist
aber wirtschaftlich gesehen wesentlich günstiger, so daß wir bei den fol-
genden Umsetzungen nach dieser Verfahrensvariante arbeiteten.
Das Pressen von UC-Grünlingen ohne jeden Zusatz von Schmier- oder Binde-
mitteln erwies sich als unmöglich. Deshalb wurden Untersuchungen über
geeignete Binde- und Schmiermittel durchgeführt. Zur Plastifizierung wur-
den bisher Carbowax 4000 und Zinkstearat verwendet. Carbowax wurde in
Tetrachlorkohlenstoff gelöst, während mit Zinkstearat trockene Mischun-
gen hergestellt wurden. Tab. 2 zeigt die angewandten Platifizierungsver-
hältnisse mit den entsprechenden Grünlingsdaten:
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Tab.!
Bindemittel-
zugabe
[fJ.ew. %_1
Preß-
kraftL-t_1
Höhe
L rom_I
Grünlings-
dichte
L g/cm3)
Hant i.erbarke i t
1,50 w/o
1,25 w/o
1,00 w/o
0,75 w/o
1,25 w/o
1,00 w/o
0,75 1,1/0
4,0
4,0
4,0
4,0
3,0
3,0
3,0
12 93+0,43
, .. -0,63
13 13+0,25
, -0,43
13 21+0,66
, --0,31
13 74+0,33
, -0,99
12 10+0 , 26
, -0,60
10 89+0,2ö
, -0,21
12 33+0,57
, -0,70
+0,09
8,78 -0,12
+0,01
8,84 . 02
-0,
+0,30
8,78 -0,40
+0,10
8,88 -0,08
+0,03
9,44 -0,05
+0,03
9,47 -0,03
+0,09
9,48 -0,06
gut
gut
gut
gut
gut
gut
schlecht
Die plastifizierten Grünlinge wurden in einem speziellen Entwachsungs-
ofen unter strömendem Gas (untersucht wurden Argon reinst, Helium reinst)
vom Bindemittel befreit. Die Versuche fielen alle negativ aus, die Ta-
bletten waren nach dem Entwachsungsvorgang oxidiert. Sehr wahrscheinlich
war der Sauerstoffgehalt in den Spülgasen noch zu hoch, so daß eine Nach-
reinigung der Gase notwendig ist.
Weitere Versuche wurden aber zu diesem Zeitpunkt nicht durchgeführt, da
es inzwischen gelungen war, durch bloßes Schmieren der Matrize hantierbare
Tabletten herzustellen. Als Schmiermittel wurde bei den Versuchen Paraffin-
öl und Stearinsäure, gelöst in CCI 4, V'erwendel:. Die Stearinsäure-Lösurg
erwies sich dabei als geeignetes Schmiermittel. Die damit hergestellten
Tabletten hatten sowohL als Grünlinge wie auch als Sinterlinge eine bessere
Oberfläche.
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Tab. 3 zeigt die Griinlingsdaten bei verschiedenen Preßkräften:
DurchmesserL-mm_7
I------i---------~~--------_+-----.-:..----.-.-
1,5
2,0
2,5
3,0
4,0
+0,0210,05
-0,01
10,06 +0,01
-0,01
+0,0110,07
-0,01
10 07 +0,01
, -0,01
+0,02
10,08 -0,01
2 +0,61 ,90
-0,5
+0, 19
12,65 30
-0,
12,47 !8: B
+0,27
12,36 -0,18
2 Q +0,51 ,00
-0,6
+0,058,90 2
-0,0
+0,04
9,07 -0,10
+0,05
9,20 0
- ,05
+0,04
9,24 -0,02
+0,04
9,38 -0,12
1-- --''--- --'' -1.. -'
Im gleichen Ofen,in dem auch die Synthese durchgeführt wi rd , wurden die
-4Grünlinge im Vakuum von <10 Torr gesintert. In Abb.21a ist die bei den
Versuchen erreichte Sinterdichte als Funktion der Sintertemper~turmit
unterschiedlichen Grünlingsdichten als Parameter aufgetragen.
Bei diesen Versuchen wurde gefunden, daß es eine sehr starke Abhängigkeit
der Sinterdichte über die Länge des Ofens gibt. In einem gezielten Ver-
such wurde diese Abhängigkeit näher untersucht. Das Ergebnis zeigt Abb.12b.
Von den vorhandenen sieben Chargiel:lZtagen sind nur die obersten 4 für
ein einheitliches Sintern verwendbar.
2. Reaktionssinterverfahren
Als Verfahrensvariante, die sich nach den bisherigen Ergebnissen vor allem
zur Herstellung niedrig dichter Tabletten eignet, wurde das Reaktionssin-
terverfahren, das bei Nukem entwickelt wurde, untersucht. (Abb. 21 b)
85%
80%
75%
68,8 % th. D.
67,8 % th. D.
66,6% th. D.
65,2 % th. D.
Sinterbedingungen :
Vakuum,
Ha Itezeit 3 h
Abb.22a
1600 1650 1700 1750 1800 Sintertemperatur [Oe]
12.4
CIJ
.....
12.2 ..c.::.-,{51:
I..... u
12.0 C1J"'-~~(I)
11.8
11.6
11.4
11.2
11.0
10.8
Blech Blec,h Blech Blech Blech Blech Blech
1 2 3 4 5 6 7
Abb.22b
~. . a. Sinterdichte als Funktion der Sintertemp.. . A~.nLKEM ·b. Sinterdichte in verschiedenen Ofenetagen
J t2-38
Vergrosserung
10)( ,Dichte
- 90% tb. D.
Vergrösserung
300 x , Dichte
== 90% th. D.
geätzt
HN03 : H20 : CH3COOH
1 : 1 : 1
~ Keramographische Schliffe von UC-Pellets Abb.23nach Karboreduktion gesintert
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Das vorreagierte pue wurqe bei der Probeprodtiktion durch entsprechend
vorreagiertes ue simuliert. Die Herstellung des vorreagierten ue er-
folgte durch Synthese bei 1300 oe und einer Haltezeit von zwei Stunden.
Ein typisches Analysenergebnis des vorreagierten ue ist in Tab. 4
wiedergegeben:
u e
°
N
- 7 - 7 - 7 - 7L % L % L % L %
- - - -
-l91 ,19 5,40 2,87 0,05
I
Für einen Vergleich der Versuchsbedingungen zwischen Nukem und Alkem wurde
iri der Plutonium-Linie ue einmal mit vorreagiertem ue von Nukem und ein-
mal mi t vorreagiertem ue von Alkem gemis cht , gepreßt und gesir ;cL Die
Versuchsbedingungen wie Synthesereaktion, Mahldauer, Mahlart (vorreagier-
tes ue wurde im Mörser zerrieben) und Sintertemperatur waren in beiden
Fällen die gleichen.
Tab. 5 zeigt die Grünlings- und Sinterlingsdaten der beiden Mischungen:
r--
-
-
ßintertemperatur ue ue
1600 oe +20% ue vorrea.g. + 20% ue vo rreag.
HaLte ze i.t 5 h (Nukem) (Alkem)
prünl. Dichte 8,45 +0,09 9,Q2 +0,06
[g/cm3_I -0,21 -0,05
'-7 + U.D. 62, 1 +0,7 66,3 +0,310
-1,5 -0,3
Sinter1. Dichte
+0,18 +0,15L-g/cm3_1 11 , 12 11,39
-0,22 -0,14
_._-
% th. D. 81,6 +1,4 83,6 +1,°
-1,6 -1,0
Sintertemperatur 16000C
im Vakuum gesintert
6 Sinterzeit [1iJ
_------<>-------,.-~:r- ---
UC +20 % UC vorreagietf
UC und UC vor von Nukem
1
12
11
10
9
8
7
6
5L-.,---..---------.........----'-----'-----'-......---~
Sintertemperatur 16000C
im Vakuum gesintert
UC+20% UC vorreagiert
UC von Nukem UCvor von Alkem
Sinterzeit fliJ53
__---o----~........()-----
1
12
11
10
51
8
7
6
5L..-----,r-----'-----,;--,----------------,-------...
~ Sinterdichte In Abhängigkeit von Abb.llfSinterzeit
lJ2-41
Vergrö·sserung 10x
UC+20% UC
vorreagiert
beide Materialien
von Nukern
Dichte: 82·% th. D.
Vergrö"sserung 10x
UC +20% UC
vorreagiert
UC von Nukem
UCvor. von Alkem
Dichte: 84 % th. D.
~ Keramographische Schliffe von UC-Pellets
nach dem Reaktionssinterverfahren Abb. 25
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Die eingetragenen Sinterdichten wurden erst durch Nachsintern erreicht.
nie Abhängigkeit der Sinterdichte von dei Sinterzeit ist in Abb.t4
graphisch dargestellt. Die Ergebnisse beider Versuchsreihen stimmen
fast überein, das Reaktionssinterverfahren ist danach also vor allem
zur Herstellung von Tabletten mit Dichten zwischen 82 und 85% rh., D. ge-
eignet. Eine noch nicht geklärte Frage ist die der Pu-Verteilung und
der U-Pu-Mischkristallbildung, die möglicherweise gegenüber der gemeinsamen
Karboreduktion ungünstiger sein wird.
Entwicklung e~ner Spezifikation fiJr den Karbid/Nitridbrüterstab
(H. Fiedler, AEG)
Eine Auswertung von Bestrahlungsexperimenten mit (UPu)-Karbiden und -Ri-
triden während des Zeitraumes ab etwa 1968 bis 1970 zeigte folgende
wichtige Ergebnisse:
Mischkarbid
-----------
Schwellraten:
Beim Na-Bindungskonzept wurden Schweilraten von 2,7 bis 3 v /0 pro 104 MWd/tH
(LASL) und 4,9 v/o (Cr-mod.) jeweils pro 104!1Wd/tM Abbrand gemessen
(Westinghouse). Dabei betrugen die Zentraltemperaturen 1000 - 1150 oe,
die Hüllrohrwandstärke betrug 0,25 mm (LASL) bzw. 0,3 mm (Westinghouse).
Bei Westinghouse-Experimenten zeigte sich, daß die Pellets zerbrochen
waren und einzelne Bruckstücke während der Bestrahlung mit der Hülle in
Kontakt kamen und so die Na-Bindung überbrückten. Außerdem hatten sich
diese Brennstoffstücke untereinander verkeilt und beim Schwellen Hüllauf-
weitungen hervorgerufen.
Dagegen geht aus ersten Untersuchungen der UNC-Bestrahlungen hervor, daß
nur 2/3 des 760~diametralen Spaltes durch Schwellen verbraucht waren
(Abbrand 50 000 MWd/tM, Stableistung 820 W/cm).
J J2~43
Bei den Experimenten mit He-Bindung wurde der Brennstoff stets mehr
oder weniger durch die Rückstellkraft der Hüllen (I-Jandstärke meist
~ 0,5 mm) am Schwel l en gehindert. Dabei hat sich gezeigt, daß Incoloy-800
etwas duktiler ist als SS 316. Weiter hat sich bei UNC-Experimenten her-
ausgestellt, daß homogen verteilte Poren (Sinterdichte 84% T.D.) das
Schwellvolumen des Brennstoffes nicht aufnehmen können.
Spaltgasfreisetzung:
Es hat sich gezeigt (Westinghouse), daß aus Fe-modifiziertem und hypo-
stöchiometris~hemBrennstoff doppelt soviel Spaltgas freigesetztw~rd
wie aus Cr-modifiziertem (UPu)C.
Abbrand:
Die höchsten erreichten Abbrände lagen mit Na-Bindung bei 45 000 ~1Wd/~f
(LASL) im schnellen Fluß und bei 53 000 MWd/tM (Westinghouse) im thermi-
schen Fluß. Mit He-Bindung wurden ca. 80 000 li.d/tM mit Pulver und
Pellets erreicht, wobei - im Gegensatz zur Na-Bindung - die Ausfallrate
bei vergleichbaren Abbränden deutlich höher lag.
Schwellraten:
Die gemessenen Schwellraten lagen erheblich unter denen des Karbids:
max. 2 v/o pro 104 MWd/tM bei 1000 ~ 1300 °c Zentral temperatur. Bei den
Experimenten mit Na~gebundenen Stäben traten keinerlei Hüllbeanspruchungen
auf. Bei den He-gebundenen Stäben traten meist Hüllrohrschäden auf (der
He-Spalt war kleiner als 25 #- diametral).
Die ermittelten Schwelldaten zeigen keinen erkennbaren Einfluß von Schmier-
bzw. Sinterdichte, Hüllrohr-Rückstellkraft und Bindungsart.
Spaltgasfreisetzung:
Bei allen Proben waren die Freisetzungsraten sehr niedrig (bei Tempe-
raturen von 1000 - 1300 °c sicherlich kleiner als bei Karbid).
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Abbrand:
Im ETR wurden Spitzenabbrände nahe 150 000 MWd/tM erreicht, im EBR-II
sind Abbrände bis 100 000 ~fWd/tM geplant.
Nach den bisherlgen Bestrahlungserfahrungen scheint Mischnitrid gegenüber
dem Hischkarbid einige wesentliche Vorteile aufzuweisen, wie niedrige
Schwellrate, Stabilität selbst bei Temperaturen >ZOOO oe, keine struktu-
rellen Veränderungen.
l1Z4.13 Entwicklung von Brennelementkomponenten
Na-Einfülltechnik (N. Henzel, AEG)
Es wurde ein improvisiertes Verfahren zur Herstellung natriumgebundener
Brennstäbe entwickelt und unter Verwendung von Nickel-Pellets zur Brenn-
stoffsimulation erprobt.
Hüllrohre aus dem Werkstoff Nr. 4988 in den für Verträglichkeitsproben
vorgesehenen Abmessungen (Länge 138 mm, lichter Durchmesser 7,1 mm, Wand-
stärke 0,45 mm) wurden zunächst mit einem unteren Endstopfen aus dem glei-
chen Material verschweißt, dann entfettet, mit einer Netzmittellösung be-
handelt, anschließend innen reduzierend gebeizt, mit heliumgesättigtem
Wasser klargespült, getrocknet, mit Helium geflutet und provisorisch ver-
schlossen.Die so vorbereiteten Rohre wiesen keinen ilber das beim Beizen
übliche 't>faß hinausgehende Lochfraß auf. Sie wurden in eine Glovebox einge-
schleust, deren Schutzgasatmosphäre (Helium) <5ppm 0Z' <3ppm HZO und
<10 ppm N2 enthielt.
Dort wurde in jedes Rohr zunächst ein kurz zuvor aus geschmolzenem Na-
trium in einer Form aus Degussit AL 23 gegossenes zylindri s ches Pellet von
etwa 6,5 mm Durchmesser und etwa 28 mm Höhe in fester Form eingebracht.
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Das jeweils kontrollierte Gewicht dieses Pellets war so bemessen, daß
das NatriumvoluIuen ausreichen sollte, um den vorgesehenen radialen Spalt
von 0,4 rnrn Breite 80mm hoch zu füllen und zusätzlich einen Überstand
von etwa 6 wm oberhalb der Pelletsäule zu ergeben. Auf dieses Natrium-
Pellet \vurden ~n jedes Rohr je 10 Nickel-Pellets mit ca. 6,3 mm Durchmes-
ser und ca. 8 mrn Höhe geschichtet. Nach sorgfältiger Reinigung der oberen
Schweißzone wurden die Rohre mit den auf Preßsitz eingeschlagenen oberen
Endstopfen und dann mit gUTh~igedichtetenVerschlüssen aus Plexiglas ver-
sehen, auf diese ({eise geschlitzt, zur Schwei.ßmasch'i ne transportiert und
dort unter Argon verschweißt.
Die verschlossenen Rohre wurden einer Abmessungskontrolle, einer Röntgen-
prüfung der Schweißnähte und einem Helium-Lecktest unterworfen. Sie er-
wiesen sich als spezifikationsgerecht. Eine abschließende durch Vibration
unterstützte Wärmebehandlung - zonenweises Aufheizen auf 600 oe und lang-
sames Abkühlen auf Zimmertemperatur unter Schutzgas - diente zur Her~
stellung der Natr i.urnb i ndung , Eine anschließende Röntgenprüfung der "einge-
frorenen Pelletsäule" ließ keine Bindungsfehler erkennen. Eine Blasen-
prüfung nach dem Wirbelstromverfahren zeigte keine Gaseinschlüsse im Na-
. 2tr~um > I mrn •
Die massenspektrometrische Analyse des Füllgases im Plenum eines Test-
rohrs lieferte die Zusammensetzung: 99,6 Gew. % He, 0,3 Gew. 7. Ar, 0,1 Gew.
% N2• Zwei weitere Rohre wurden erneut in die Glovebox eingeschleust und
dort geöffnet.
Das beigefügte Bild läßt einen ausgezeichneten Kontakt des Natriums mit
Nickel-Pellets und Hüllrohrwand erkennen.
Abb.l6
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Die erreichte Bindung war so gut, daß sich das Natrium nicht mecllanisch
entfernen ließ. Die Analyse auf Sauerstoff mußte daher am Verbund Hüll-
rohr + Natrium + Nickel-Pellets durchgeführt werden. Sie lieferte im
Hittel 136 ppm 02; die Natrium-Pellets enthielten vor der Füllung im Mit-
tel 42 ppm 02.
Abgesehen von der etwas unsicheren Blasengröße liegen somit die Verfah-
rensergebnisse innerhalb der spezifizierten Grenzen.
Thermodynamik und Thermohydraulik.der Na-Bindung
(R. Schöneberg, AEG)
§:!:.~h_e!~ei~~sp~k_t~_~!:~J3"p_a}~g~sfr..~.E~~~Eß iIlj~t.!..E-~t.!i..EID~E.uE~e.E-~!!.,
~U2 Y~2.~.,g~fii!.1 ten_Br~llstli.l>~n_~i!le..§_~~hJ.1~!.~!!.ß.!~t~1:~.
Spaltgas- oder auch Fertigungsblasen in der Bindung können zu ernsthaf-
ten Störungen in der Wärmeabfuhr aus dem Brennstab führen. Im vorliegen-
den Berichtszeitraum wurden die in der Literatur existierenden Modell-
vorstellungen zur Spaltgasfreisetzung untersucht und die unter diesem
Aspekt erfolgten Bestrahlungsexperimente von Hochleistungsbrennstoffen zu-
sammengestellt. Danach ist die Spaltgasfreisetzung aus Hochleistungsbrenn-
stoffen (Karbide,Nitride) bei gemässigten Abbränden zunächst sehr viel
geringer als beioxydischen Brennstoffen. Mit Abbränden von mehr als
100 000 MWd/tM steigen die Freisetzungsraten aber sehr stark an, so daß
vor allem hier die oben envähnten Störungen nicht ausgeschlossen werden
können.
Für die Untersuchung der Auswirkung einer stagnierenden Spaltgasblase
auf die Thermodynamik und Thermohydraulik der Natriumbindung wurden zwei
Rechenprogramme (BONDSI und BIVEL) aufgestellt, die den zeitlichen Ablauf
der Brennstoff-, Bindungs- und Hüllrohrtemperaturen in der Umgebung der
Spaltgasblase zu berechnen gestatten und die zur Definition einer kriti-
schen Blasengröße führten, bei der die Bindung nicht mehr stabil ist. Die
Expansion einer Blase durch Bindungssieden bei externen Störungen wie
Leistungsanhebungen und partielle Kühlkanalblockagen wurden mit dem BIVEL-
Programm untersucht. Die Bindung ging bei Kühlmitteldurchsatzreduktionen
auf 40% sehr schnell - in 0,4 Sec. - verloren. Ein abgewandeltes Konzept
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der Stabdruckentlastung mit unten offenem Stab verzögerte diesen Ver-
lustvorgang zeitlich so stark, daß das Kühlmittel vor der Bindung siedete.
Ein sicherer ~achweis der Störung ohne Schadenspropagation durch Brenn-
stoff- und Rüllrohrschmelzen scheint dann allein schon mit Thermoele-
menten am Bündelaustritt möglich zu sein.
Das durch die Druckentlastung der Brennstäbe ~n das Kühlmittel ein-
gespeiste Spaltgas führt infolge der geringen Löslichkeit der Edelgase
(Xe, Kr) im Natrium und dem niedrigen, durch die Gasreinigungssysteme
aufrechterhaltenen Partialdruck dieser Gase im Schutzgasplenum zu keiner
nennenswerten Anreicherung im Kühlmittel. Hier dominiert sicher das
In-Lösung -Gehen des Schutzgases selbst. Aber auch die Anreicherung von
Argon ist - wie e~n einfaches l~dell gezeigt hat - nur gering (11 1 unter
den Bedingungen der kalten Rohrleitung), so daß die Gefahr von größeren
Reaktivitätszufuhren durch Gasblasen im Kern nicht gegeben ist.
Experimentelle Untersuchungen zum Problem des druckentlasteten, natriumge-
bundenen Brennstabes wJßten vor allem an zwei Punkten einsetzen: Das ist
einmal eine exaktere und nicht integrale Bestimmung der Freisetzungsraten
aus Hochleistungsbrennstoffen auch unter zyklischen Belastungen,und zum
anderen wäre eine Simulation der Bindung unter anisothermen Bedingungen
und unter Einspeisung eines Edelgases in einen elektrisch beheizten Ver-
suchsstand wünschenswert.
Prüf technik
Vergleichsmessungen zwischen dem Profilometer und der Neßmaschine ~n
den "Heißen Zellen". (W. Glöckner, AEG)
Nach Beendigung der Justierarbeiten wurden zum Vergleich der Meßwerte und
der Meßgenauigkeit des Profilometers und der Meßmaschine in den "Heißen
Zellen" r1essungen an gl.e i.chen Heßobj ekten durchgeführt. Es sollte damit
auch gleichzeitig eine Kontrolle der HZ-Meßmaschine vorgenommen werden, da
hier das Justieren und Eichen nur unter erheblichen Schwierigkeiten möglich
ist.
Zu diesem Zweck wurde e~n HUllrohr mit den Abmessungen 7,0 mm x 0,4 mm
in zwei Ebenen,mit einer zur ersten Meßebene um 900 gedrehten Ebene,
auf dem Profilometer vermessen. Es erfolgte die Bestimmung des Außendurch-
messers der Durchbiegung und der Länge. Die ruögliche Vermessung des Innen-
du~chmessers unterblieb, da diese Meßoperation mit der HZ-Meßmaschine
nicht durchführbar ist, weil die Innendurchmesserprüfung von bestrahlten
Stäben nicht gebraucht wird. Die auf dem Profilometer durchgeführte Längen-
messung üver die Endstopfen des Rohres konnte auf der HZ-Meßmaschine
nicht nachvollzogen werden, weil an beiden Enden des Rohres eine Strecke
durch die Außeneinspannung fHr die Messung verlorenging. Überdies ist ein
Vergleich der Längenrnessungen weni g sinnvoll, da einer Heßgenauigkeit von
0,01 mm beim Profilometer eine Meßgenauigkeit von 0,2 mm bei der HZ-Meß-
maschine gegenHbersteht, sodaß hier in jedem Fall die Profilometermessung
den Ansprlichen der HZ-Heßmaschine genügt.
Obwohl die Schre i.bs t r ei f en beider Heßmaschinen unterschiedliche Formate
haben, ist ein direkter Vergleich bei Annäherung der Vergrößerungsver-
hältnisse möglich. Ein Ausschnitt aus den Schreibstreifen vom Profilometer
oben in Abb , 27 und HZ-Meßmaschine im unteren Teil des Bildes, gibt
die Übereinstimmung der Meßungen wieder, sodaß eine genaue Zordnung von
Meßwerten vor und nach der Bestrahlung gewährreistet ist.
Abb.27 Fotomontage der Schreibstreifen des Profilometers und der
HZ-Meßmaschine.
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Die Charakteristik stimmt sowohl in den Durchmesserabweichungen als
auch in den absoluten Werten überein. Die Schreibspur der HZ-Meßmaschine
erscheint gegenüber dem Profilometerschreibstreifen wesent l i ch mehr ge-
glättet, was durch die breiteren, robusteren Meßschneiden der HZ-~1eß­
maschine hervorgerufen wird. Dagegen registrieren die schlanken Meß-
schneiden desProfilometers noch Abweichungen, die in den Bereich der
Oberflächenwelligkeit und Rauhheit hineingehen. Die Messungen der Durch-
biegung können nur mit Vorbehalt verglichen werden. Durch das Spannen
der Hüllrohre im Dreibackenfutter der HZ-Heßmaschine werden diese in
eine gewisse Zwangslage gebracht, hinzu kommt noch der freie Durchhang
der Rohre. Beim Profilometer können sich die Rohre entsprechend ihrer
natürlichen Krümmung frei auf leicht verschiebbaren Auflageböckchen
ausrichten. Die Messungen wurden entlang von genau auflinierten Metalli-
nien durchgeführt. Die Bewegungsrichtung der Meßschlitten war in beiden
Fällen gleich.
1124.2 tabprexperimente zur Brennstabauslegung
1124.22 Thermodynamik und Kinetik an der Phasengrenze Brennstoff-Hülle
Zum Einfluss des Temperaturgradienten. auf die Stöchiometrieverschiebung
in einem karbidischen Brennstoff (H. Holleck, H. Kleykamp, IMF)
Rechnungen auf der Basis untersuchter und als wahrscheinlich angenommener
Reaktionen der Spaltprodukte in einem karbidischen Brennstoff ergeben,
daß bei stöchiometrischer Ausgangszusammensetzung und isothermen Bedin-
gungen während des Abbrands weder freies Uran oder Plutonium noch höheres
Karbid auftreten sollte +)
+) H. Holleck, KFK-Bericht 1111 (1969)
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Der Temperaturgradient hat jedoch auf die Stöchiometrieverschiebung im
karbid.ischen Brennelement einen Einfluss. Aufgrund von Sauerstoffspuren
wird ein Boudouard-G1eichgewicht (C02)+Lfl (U,Pu)C=2(CO) gebildet, für das
einige ppm Sauerstoff ausreichen. t1it der freien Reaktionsenthalpie
2
rt::.Go=
- RT ln ~ - RT 1n
p CO
=
aCPCO
2
molare freie Enthalpie
2 »<
t::.G r 0 1n
p CO
= t::.G + RT
c PCO
2
ergibt sich für die partielle
Das Pa~a1druck-Verhä1tnis PCO/pCO kann als konstant und vom Brennelement-
radius unabhängig angenommen werde~. Qualitativ ergibt sich hierdurch
im Temperaturgradienten eine Zunahme der Kohlenstoff-Aktivität a an der Brenn-
c
stoffoberfläche gegenüber dem isothermen Fall. Folgendes Beispiel soll die-
sen Sachverhalt für reines UC verdeutlichen: Die Änderung der Kohlenstoff-
aktivität kann wegen des sehr geringen Homogenitätsbereiches des UC nur im
Gleichgewicht mit einer zweiten Phase gesehen werden. Für UC mit Spuren U
bzw. U2C3 gilt für das p2co/Pco -Venlä1tnis:2
T 13000K 15000K 17000K
2 I. 10-2 3.10- 1 3. 100UC+U PCO /PCO
'2
2 1.102 I- 103 4.103UC+U2C3 PCO/Pco2
Rechnet man mit einem mittleren p2Co/Pco von I für UC+U bzw, 103 für
UC+U2C3, so läßt sich die K6h1enstoffaktfvität in der Gasphase an der Brenn-
stoffoberfläche (ca. 13000K) und im Zentrum (ca. 17000K) des Brennelements
berechnen.
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p Z /p
T 13000K 0 17000KCO COZ 1500 K
---
- (cal Zmo 1)UC+U I 6Gc=RTlnaC -13400 -21700 -30000
UC+U C 103 l><i=RTlnaC (cal/mol) + 4400 - 1100 - 6600Z 3
Für UC mit Spuren U ergibt sich, daß die Aktivität des über die Gasphase
transportierten Kohlenstoffs bei den betrachteten Temperaturen unter den ge-
machten Annahmen nicht ausreicht, UC an der Brennstoffoberfläche aufzu-
carburieren, da die freie Bildungsenthalpie ft>Go<UC> = ~Z5000 cal/mol be-
trägt und für die Reaktion Z UC+C =UZC3 gilt: r6Go~ -1000 cal/mol. In der
:Iitte des Brennelements kann man mit einer Reduktion rechnen. Für UC mit
Spuren. UZC3 ergibt sich ein anderes Bild: Bei den niedrigen Temperaturen
an der Hülle wird durch das festgelegte co/eOZ-Verhältnis ein Ungleichgewichts-
zustand erzeugt, der zu einer Sesquicarbid7Bildung in den Bereich führt,
in dem die freie Reaktionsenthalpie von ue zu U2C3 unter dem berechneten
Wert 6G
e
der Kohlenstoffaktivität aCin der Gasphase liegt.
Veröffentlichungen zu IIZ4.22:
(I) H. Holleck, H. Kleykamp, F. Thümmler
Hochtemperaturgleichgewichte in keramischen Uran-, Plutonium-
und Thorium-Brennstoffen
Reaktortagung, Bonn, 1971
(2) H. Holleck
Zum Aufbau des Systeme U-Pd-e, U-Pt-C und Th-Pd-e
Monatshefte für Chemie, im.Druck
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Brennstoffgrundlagenforschung (H. Blank, R. Lesser, Europ. Transurane-Institut)
Die Wärmeleitfähigkeit wurde an einer Reihe von Pellets gemessen, die
für Bestrahlungsversuche des PSB bestimmt sind. Dabei wurde der Tempera-
turbereich von 800 0 bis 1600 oe überdeckt.
Das Gerät zur Messung thermischer Ausdehnung bei sehr hohen Temperaturen
ist in Entwicklung.
2. ~g~~!~~!i~fh:fg~~!~fg~_g!ß~~~fh~~~~g_y~g_~!~fh~~!~!Q~g
Phasendiagramme der Brennstoffe:
Im System u-pu-e wurden Knopfproben von sauerstoffreiem Mischkarbid mit
15 und 30% Plutonium hergestellt. Weitere Untersuchungen wurden zunächst
eingestellt, da es vorläufig keine }1öglichkei t gibt, die Proben analysie-
ren zu lassen.
Gleichgewicht in Systemen Spalqrodukte - Spaltstoff:
Es wurden 3 Mischungen Karbid - Spaltprodukte hergestellt:
a. eine Mischung von ue und sieben der wichtigst~n Spaltprodukte auf
8.5% Abbrand
b. eine Mischung von Uran-Plutoniumkarbid mit 19 Spaltprodukten auf
8.5% Abbrand
c. eine Wiederholung der Mischung b.
An diesen drei Mischungen wurden verschiedene Sinterbedingungen und ver-
schiedene Wärmebehandlungsbedingungen erprobt; die erste Mischung wurde
metallographisch und röntgenographisch untersucht. Alle drei Mischungen
enthalten einige tausend ppm Sauerstoff.
Bestimmung von Diffusionskoeffizienten:
Die Installation des Labors ist beendet, die Messungen werden im Laufe des
Februars begonnen werden. Mischkarbide werden untersucht, sobald definierte
Proben zur Verfügung stehen.
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Schmelzpunkt und Dampf:
Erste Messungen des Pu-Partialdruckes an sauerstoffreien Mischkarbiden
im Bereich MC - MZC3 mittels Quadrupol und Targetbedampfung sind im
Temperaturbereich 1300 0 C bis Z100 oe im Gange.
Stöchiometrie im Temperaturgefälle:
Hischkarbide mit ca. 3000 ppmSauerstoff wurden in einen Temperaturgra-
dienten gesetzt. Es wurde je nach der Atmosphäre, in dem der Versuch
stattfand, eine ,verschiedene Verteilung der Phasen über dem Temperatur-
gradienten gefunden. Der Fortgang der Messung wird dadurch stark beein-
trächtigt, daß keine Analysenmöglichkeiten bestehen.
Untersuchungen an modifizierten Karbiden:
Oxikarbide~ die Plutonium enthalten~ wurden in ihrer Struktur durch Wärme-
behandlung bei 1500 oe und durch Oxidation verändert und anschließend
metallographisch untersucht.
Oxikarbide mi t 3 - 5000 ppm 0z zeigen bei hohen Temperaturen (1600 oe bis
ZOOOoC) im Hochvakuum starke CO-Entwicklung und damit zunächst einen star-
kenAbfall des Verhältnisses ~~O • Dieses Verhältnis durchläuft mit der
Zeit schließlich ein sehr flaches Minimum und steigt dann wieder sehr lang-
sam an, wenn nachdem Verlust von allem Sauerstoff über die CO-Bildung das
Metall (Pu) aus dem Karbid abdampft.
Auch hier fehlen die Analysenmöglichkeiten.
Chem.-Analytische Untersuchungen:
Zur Sauerstoffbestimmung in Karbiden und Nitriden wurde eine LECO-Appa-
ratur aufgebaut, die neben der Heißextraktionanlage laufen soll. Mit dieser
konnten bisher nur rund 10 Analysen pro W0che gemacht werden, was bei dem
augenblicklichen Stand der Karbid- und Nitridentwicklung ungenügend ist.
Die BestirITmung großer Stickstoffgehalte erfolgt nach dem Kjeldahl-Verfahren,
die kleiner Gehalte in der Heißextraktionsanlage.
Das TUI nahm mit anderen Stellen an einer vergleichenden Kohlenstoffbe-
stimmung von UC teil. Da die Ergebnisse zwischen den einzelnen Teilnehmern
in manchen Fällen merklich differierten, wurde zur besseren Standardisierung
der Methoden die Fortführung dieser Gemeinschaftsaktion beschlossen.
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1124.23 Chemische Eigenschaften und Analytik
Zum Reaktionsverhalten der Spaltprodukte Ru, Rh und Pd in einem Oxid-,
Carbid- und Nitrid-Brennstoff (H. Holleck, H. Kleykamp, I}W)
Die Platinmetalle machen bei der Plutoniumspaltung etwa 25% der festen
Spaltprodukte aus. Demzufolge trägt die Kenntnis des Verhaltens dieser
Spal~odukte zum Verständnis des Abbrandverhaltens bei. Die Untersuchun-
gen zur Konstitution in verschiedenen Teilsystemen Brennstoff-Spaltpro-
dukte ließen als mögliche Reaktionsprodukte folgende Phasen erkennen:
(U,Pu) (Ru,Rh,Pd)3 im Oxid, Carbid und Nitrid
(U,Pu)2 (Ru,?ill,Pd)C2 im Carbid.
Die metallische Ordnungsphase (U,Pu)Me~ (Me=Ru,Rh,Pd) konnte neuerdings
- j
sowohl in einem Oxid-+) als auch in einem Carbid-Brennstoff++) hohen Abbran-
des nachgewiesen werden. Bemerkenswert ist, daß in diesen Phasen eine An-
reicherung an Plutonium und Palladium beobachtet wird.
Die Messung der freien Bildungsenthalpien solcher Spaltstoff-Spaltprodukt-
Phasen führt zu umfassenderen Aussagen hinsichtlich der Temperaturabhän-
gigkeit de~ verschiedenen Reaktionen. In Abb.28 sind neben den von uns ge-
messenen freien Bildungsenthalpien von URu3, URu3Co,7 J1) , URh3,
URh3~o,1 (:) die Werte für PuRu2, PUCo,9' UC, UN, PuN sowie die Differen-
zen 6Go- 6G02 für zwei Stöchiometrien des Mischoxids in der Weise aufge-
tragen, daß sich das Reaktionsverhalten des Oxids, Carbids und Nitrids mit
den Platinmetallen unCer Bildung der Ordnungsphasen (U,Pu)Me3 unmittel-
bar ablesen läßt.
+) J.!. Bramman, R.M. Sharpe, D. Thorn, G. Yates
J. Nucl. Mat. 35 (1968) 201
++) J.!. Bramman, R. M. Sharpe, R. Dixon
J. Nucl. Mat. 38 (1971) 226
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Man erkennt z.B., daß die Carbide von Uran und Plutonium bei jeder Tem-
peratur mit ~uthemium oder Rhodium reagieren, daß hingegen eine Reaktion
der Nitride mit Ruthenium erst bei höheren Temperaturen zu erwarten ist
und daß eine Reaktion des Oxids nur bei einer bestimmten Unterstöchio-
metrie möglich ist.
Die Stabilitäten wurden teilweise nur an Hand der Daten von Uranverbin-
dungen verglichen. Zum Einfluss des Plut.oniums ist folgendes zu bemer-
ken: Es ist zu erwarten, daß ein Pu-Einbau die Stabilität der Ru-haltigen
Uranphase vermindert, die der Rh-haltigen wenig beeinflusst und eine Pd-
haltige Ordnungsphase stabilisiert. Dies steht in Einklang mit der beob-
achteten Pu- und Pd-Anreicherung in Ordnungsphasen hochabgebrannter Brenn~
stoffe.
Veröffentlichungen zu 1124.23
( 1J H. Holleck, H. Kleykamp,
Zur Konstitution und Thermodynamik im System U-Ru-C
J. Nucl. Mat. 35 (1970) 158
(2) H. Holleck, H. Kleykamp,
Zur Konstitution und Thermodynamik im System U-Rh-C
in Vorbereitung.
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Abb. 2ß Freie Bildungsenthalpien von Uran- und Plutonium-Spaltpro-
dukt-Phasen und -Brennstoffverbindungen
Verträglichkeitsuntersuchungen an UC mit verschiedenen Hüllmaterialien
(Oe Götrmnann, P. Hofmann, IMF)
Verträglichkeitsuntersuchungen mit UC und Umhüllungen aus verschiedenen
Typen austenitischer Stähle, Nickellegierungen und Vanadinbasislegierungen
wurden fortgesetzt. Die Mikrosondenanalyse der Stahlproben, die bei 800 °c
über 1000 h mit leicht überstöchiometrischem UC geglüht wurden, ergab eine
Diffusion von Eisen und Chrom aus der Hülle in den Brennstoff bis etwa 25 ~.
In der Keramik entstand eine neue Phase, die von uns als U{Fe,Cr)C2 auf-
grund der Mikrosondenintensität identifiziert wurde. In der Hülle war un-
mittelbar an der Phasengrenze meist eine Porenzone von 3 - 5 ~ Tiefe zu
erkennen.
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Die Reaktionszonen, die zwischen den Hüllen aus Vanadinwerkstoffen (s .
KFK 1270/4) und UC sic1:lbi!deten, .. bestanden aus zwei Schichten. Die
erste Schicht zeigte hohe Vanadinintensität, die zweite hohe Titaninten-
sität. Wahrscheinlich handelt es sich um die Karbide dieser beiden Ele-
mente. Die Vanadinzone war noch Bestandteil der1lülle, während sich die
Titanzone im Brennstoff bildete. Die Diffusion des Titans aus der Hülle
in den Brennstoff wurde ebenfalls durch einen Titankonzentrationsgradien-
ten in der Hülle veranschaulicht.
Die erste vorläufige Untersuchung von Proben, die bei 900 °c über 5000 h
in Kontakt mit UCgeglüht wurden, ergab bei den Stählen vom Typ 4981 und
4988 keine gröBeren Re~ktionen als bei den kürzeren Zeiten bzw. bei 800 °C.
Die Reaktionen mit dem Stahl 12R72HV dagegen waren größer. Bei den Vana-
dinlegierungen konnte die aus den Versuchen mit kürzeren Zeiten erwartete
Zunahme des Reaktionsumfanges beobachtet werden.
In Untersuchungen bei 900 °c über 1000 h mit Wolfram-modifiziertem UC
(UC + 1% W) zeigten die Stähle kein besseres Verträglichkeitsverhalten.
Beim Stahl vom. Typ 4981 erwies sich die Verträglichkeit sogar als schlechter.
Bei der Vanadinlegierung VTi2Cr15 war der Reaktionsumfang mit dem modifi-
zierten Brennstoff jedoch geringer als mit dem leicht überstöchiometrischen
UC. Glühungen mit U& ergaben sowohl bei den Stählen wie auch bei den Vana-
dinlegierungen gute Verträglichkeit bei 900 °c für 1000 h ,
Chemisch-.nalytische Arbeiten
(H. Schneider, IMF)
Für das Gebiet der Brennstoffentwicklung wurden wieder zahlreiche UC- und
U(C,N)-Proben auf Kohlenstoff, Sauerstoff und Stickstoff analysiert. Es
erwies sich als erforderlich, in verschiedenen U(C,N)-Proben auch den frei-
en Kohlenstoff zu bestimmen. Die Erfahrungen über die Bestimmung von Sauer-
stoff und Stickstoff in Uranverbindungen mit Hilfe des Exhalographen wurden
in einem internen Bericht zusammengefasst, wobei auch auf die Sauerstoff-
.
aufnahme von UC-Proben verschiedener KorngröBen in verschiedenen Zeitab-
schnitten eingegangen wurde.
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Für Verträglichkeitsuntersuchungen wurden die für die Spaltpvoduktsimu-
lierung erforderlichen Oxide auf ihren Sauerstoffgehalt bzw. auch Wasser-
stoff- und Kohlenstoffgehalt analysiert. In verschiedenen U02-Proben~ die
für diese Untersuchungen eingesetzt werden sollen~ wurde das genaue Uran-
Sauesstoff-Verhältnis bestimmt.
Brennstoff-Analysenverfahren Analyse karbidischer Brennstoffe
(D. Würtz~ AEG)
Die chemische Zusammensetzung und die Struktur der karbidischen Brennstoffe
sind entscheidend für deren Verhalten gegenüber Hüllmaterialien und Bin-
dungsmedium während des Reaktoreinsatzes. Zur Spezifikationsentwicklung
eines zukünftigen Brennstabes sind in erster Linie quantitative Aussagen
über Gesamtkohlenstoffgehalt, Gehalt an freiem Kohlenstoff, Sauerstoff-
und Stickstoffgehalt notwendig.
Als erstes Kriterium für die Phasenzusammensetzung,sollte der Gesamt-C-Ge-
halt mit einer Genauigkeit von! 0,02 % C absolut ermittelt werden können.
Vergleichsuntersuchungen zeigen, daß die Übereinstimmung verschiedener
Laboratorien bisher bei! 0,05% lag.
Bei der Handhabung von Materialien mitKorngrößen 200 ,um wurden mit ab-
nehmender Koragröße Fehlbeträge an Kohlenstoff auch unter Schutzgas fest-
gestellt.
Die Analyse des freien Kohlenstoffanteils erfolgudurch Lösen des Brenn-
stoffes in heißer 2n - HN03~ Abfiltrieren des Kohlenstoffs und Bestimmung
als CO2• Die Menge an freiem Kohlenstoff betrug bei UC-Proben der Firma
Nukem im allgemeinen 0~01 Gew. % C~ bei einigen früheren Chargen ca. J~5%.
Die Spezifizierung einer oberen Grenze für freien Kohlenstoff von 0,01%
absolut kann als realistisch angesehen werden.
Der Sauerstoff karbidischer Brennstoffe wird im allgemeinen durch die Vakuum-
Heißextraktionsmethode ermittel~.Üblich sind Extraktionstemperaturen von
J800 °c - 2000 °c, die Verwendung von Graphittiegeln und Ni- oder Pt-Bädern.
Die Übereinstimmung der verschieden modifizierten Methoden verschiedener
LaboratQden iu relativ gut bei Material mit einem Sauerstoffgehalt über
1000 ppm. Die Abweichungen lagen hier bei ca. + 20% rel.
Sehr große Unterschiede, bis zu 100 %, wurden jedoch bei Karbiden mit
niedrigem Sauerstoffgehalt um 100 ppm festgestellt. Der Grund hierfür
liegt wahrscheinlich in der unterschiedlichen Schutzgasreinheit vor und
während der Analyse.
Die Bestimmung des Stickstoffgehaltes durch Heißextraktion erfolgt bei
200 oe noch nicht quantitativ. Hierzu sind Temperaturen um 2500 oe er-
forderlich. Wenn diese nicht erreicht werden können, ist eine Methode nach
Dumas oder Kjeldahl vorzuziehen. Zumindest sollten die durch Heißextraktion
gewonnenen Ergebnisse auf derart erhaltene Werte bezogen werden.
Die Übereinstimmung der Ergebnisse verschiedener Untersuchungsstellen ist
bisher noch mangellaft und für eine Spezifikationsentwicklung unzureichend.
Der Gehalt der Brennstoffe an Methan, Wasserstoff und Kohlenoxiden kann
ebenfalls Auskunft über den Zustand der Brennstoffe geben. Methan und Was-
serstoff können mit den übrigen Extraktionsgasen gaschromatographisch oder
massenspektrometrisch analysiert werden.
1124.3 Bestrahlungsexperimente (Karbid, Nitrid)
1124.31 Patametertests im FR 2
Kriechversuch mit ~~ (D. Brucklacher, IMF)
Die erste Bestrahlungskapsel vom Typ FR 2/73d (Brennstoffkriechkapsel mit
pneumatischer Lastaufbringung und kontinuierlicher Längenmessung) mit UN-
Beladung wurde im FR 2 eingesetzt. Der Kriechversuch wird an einer Wechsel-
stapel-Probe aus ringförmigen UN- und Molybdän (TZM)-Tabletten unter folgen-
den Bestrahlungsbedingungen durchgeführt:
Plrobenmaterial:
axiale Druckspannung:
Uran-Spaltungsrate:
Probenoberflächentemperatur:
max. Rrennstofftemperatur:
bisherige Bestrahlungsdauer:
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UN (8% U235) mit 6Vol.-% UO, re.lative
2
Dichte 89 + 1% TD, mittlere Korn.8J;'öße
6-10 pm
4 kp/mm2
-9(I,3.::!:.0,2)JO /s
770 - 720 "c
790 '7 740 oe
J500 h
Bei der vorläufigen Auswertung der angefallenen Ergebnisse bis ca. J% Ab-
brand konnte keine Längenänderung der Probe mit der Zeit festgestellt
werden. Das würde bedeuten, daß die Kriechgeschwindigkeit der linearen
Schwellgeschwindigkeit von UN durch Einlagerungyon Sp.altprodukten entspb!:cht.
DieSpaltprodukt~chweUungfür UN wird bei den vorliegenden Bestrahlungs-
bedingungen zu 1 - 1,3 Vol.-%/% Abbrand erwartet. Daraus ergibt sich für
die Kriechgeschwindigkeit
... . . ~6 -Jf • (I ,5 bis 2} • JO·h •
Untersuchungen MÖglicher NaK/Wasser-Reaktionen im FR2 als Folge von
Lecks an Kapselversuchseinsätzen (H. Häfner, IMF)
Für die Bestrahlung von Hochleistungsbrennstäben im FR2 war 1970 im IMF
eine Kapsel entwickelt worden, bei der das Wärmeübertragungsmedium NaK
nur durch eine Wand vom Kühlwasser getrennt ist.+)
Die Sicherheitsbetrachtungen haben wegen der möglichen Gefahren durch NaK/
Wasser-Reaktionen im Falle eines Kapsellecks bei einer einwandigenNaK-Kap-
sel eine besondere Bedeutung. Durch Druckstöße als Folge der Wasserstoff-
produktionsind u.U. sowohl die Bestrahlungseinsätze selbst als auch be-
nachbarteBrenrtelemente, Abschaltstäbe und der Aluminiumt ank des FR2gefährdet.
+) H. Häfner KFK-Ber. J270/4 und 1270/1
H. Häfner
Sicherheitsbericht für FR2-Kapselversuchseinsätze mit einwan~gen Nak-
Kapseln zur Bestrahlung von Hochleistungsbrennstäben.
KFK-Bericht 1143
Zur Klärung dieser Fragen wurde zusammen mit der Firma Interatom Versuche
durchgeführt, bei denen die Teststrecke genau den geometrischen und
kühltechnischen Verhältnissen eines FR2-Kapselversuchseinsatzes entsppach.
In 10 Versuchen wurden Kapseln mit verschieden großen Lecks und NaK-
Mengen (max. 400 cm3) eingesetzt. Mittels eines pneumatischen Kolbens konn-
ten die vorbereiteten Kapsellecks schlagartig geöffnet werden. Entlang des
Kühlkanals waren sechs Druckmeßstellen (piezoelektrische Aufnehmer) und
vier Dehnungsmeßstreifen angeordnet.
Alle Versuche siniim Pdmzip wie folgt verlaufen (Abb.2' ):
Sofort mit dem öffnen des Lecks setzt eine schlagartige Reaktion ein, ver-
bunden mit einer ersten Druckspitze. Darauf folgt ein Druckanstieg im
ganzen Wasserführungsrohr, unterbrochen durch weitere Druckspitzen in kur-
zen Abständen. Die Anstiegszeit der Drucknmpulse beträgt wenige Millise-
kunden bei 10 bis 20 ms Impulsdauer. Die gesamte Reaktionsdauer betrug bei
den Versuchen mit dem Leck am unteren Kapselende je nach Leckgröße und
Kapselinnendruck 1,7 bis 6,5 sec; bei den Lecks über dem NaK-Spiegel lief
die Reaktion wesentlich langsamer ab (50 bis 200 sec)~
Direkt an der Leckstelle traten Druckspitzen von max. 70 bis 100 kP/cm2
auf (P2); mit zunehmender Entfernung (P3 bis P6) wird der Druck abgebaut.
Mit den Versuchen konnte zwar der Verlauf der Druckstöße, nicht aber die
Art und Weise der Ausbreitung im Moderator-Raum des FR2 ermittelt werden.
Da auch eine theoretische EUassung dieser Vorgänge äußerst schwierig und
unsicher ist, wird folgende Maßnahme getroffen:
Um zu vermeiden, daß unzulässige Druckstöße auf benachbarte Elemente und
den Al-Tank des Reaktors auftreffen, wird der·Kapselversuchseinsatz mit
einem doppelwandigen Wasserführungsrohr umgeben. Die Gasschicht wwischen
beiden Rohren ist in der Lage, die Verformung des inneren Rohres aufzuneh-
men, so daß eine Ubertragung von Druckwellen nach außen weitgehend vermie-
den wird.
•
bls P6 sind Druck-
ßstellem. entlang
Kühlkanals .
72 kp/cm 2
~ ~
mE
I de27 I
- ~f\- ~ I\,-r\ i\. 1 I\. J
Pl ..... - t Tpmpe C1turef~ kt P
1
I Tempe ature E ffect rne
38 47 42 1\, - ! . ale
~ ,\",,, 1\ l I \ eh
_ f\1\ .. I~~.. --"~ :
P2 I~~ 40
35
24 I I 1mI"--J'-L l. I\.. l..
1 NY-"'\I- • l 1"'"''-'P3 r...... ..._........-4~--..I"1 33 I
25 !
I10i 1 .... .1P4 __ ~ l r...lJ'tk _. __
10 .. LA. .5
P6 - .. ---' __ l Terr1peratu effekt
:0 P6 arie pressure
asuring points
ng the coolant
nnet ,
m ; 2 kP/cm2
,~'
'.....
~
N
o 1 2 3 4 5
Zeit s
time
6
Abb.l7
Typischer Druckverlauf bei NaK/Wasser- Reaktionen
Typical Pressure Recordings For NaK/Water-iReactions
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Anfahrverhalten von Karbidbrennstäben (R. von Jan, AEG)
Über die Kurzzeitbestrahlungen im Rahmen der Loop-Versuchsgruppe 4a im
FR2 liegen die ersten Ergebnisse vor. Das Programm umfaßt die Bestrah-
lung von insgesamt 8 Brennstäben mit (Uo,85Puo,15)C über 3 Tage bzw.
über 15 Tage mit und ohne zy][schen Lastwechseltvariiert werden Spalt-
weite (15 - 125/U) und Bindung (He, Ar).
Die Bestrahlung von 6 Proben bei Stableistungen zwischen 800 und 1000 W/cm
ist inzwischen erfolgreich abgeschlossen. Da während der gesamten Einsatz-
zeit in Abständen von maximal 2 Stunden Stableistung und Zentral temperatur
gemessen wurden, kann man schon vor der Nachuntersuchung wichtige Efkennt-
nisse über das thermische Anfahrverhalten gewinnen.
Trotz einiger Streuung im Detail läßt sich aus den Meßdaten ein typisches
Verhalten herausschälen: Nach Erreichen der Vollast wird zunächst ein über
mehrere Stunden anhaltender Anstieg der Zentral temperatur um ca. 100-
200 °c beobachtet. Ist der Spalt zu diesem Zeitpunkt noch nicht geschlossen,
dann folgt eine ausgeprägte Abkühlpaaae, in der die Zentral temperatur kon-
tinuierlich zurückgeht und sich im allgemeinen auf einen annähernd kon-
stanten Wert einpenäelt. Da in diesem stationären Zustand die Wärmeüber-
gangszahl von Brennstoff zu Hülle in allen Fällen mehr als 1,0 W/cm2 °c
beträgt, nehmen wir an, daß hier der Kontakt zwischen Hülle und Brennstoff
eingetreten ist.
Ein überzeugendes Beispiel gibt der zeitliche Verlauf von Zentraltempe-
ratur und Stableistung bei der Probe L2 - 2 (Abb.30 ) mit He-Bindung und
125 /u Spalt. Der stationäre Zustand, der sich hier nach 12 Stunden ein-
stellt, ist dadurch gekennzeichnet, daß sich der Meßpunkt auf einer Kurve
konstanter Wärmeübergangszahl bewegt (hier etwa 1,2 W/cm2 oe).
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Über weitere Einzelheiten und eine Deutung der beobachteten Anfahrphasen
wird ein ausführlicher Bericht erscheinen. Die vo~lä~fige~ Etgebnisse
lauten:
a. Die Maximalwerte der Zentral temperatur für He-Bindung stimmen recht
ordentlich mit den theoretischen errechneten Werten überein; sie ent-
sprechen einer Wärmeübergangszahl von 0,9 W/cm2 oe bei "heißem Null-
spalt" und ca, 0,5 W/cm2 oe bei 125 /u Ausgangsspalt.
b. Unabhängig von Füllgas und Spaltbreite scheint nach relativ kurzer
Zeit (einige Stunden bis mehrere Tage) der Kontakt zwischen Brennstoff
und Hülle hergestellt zu sein - mit Wärmeübergangszahlen um 1 W/cm2 oe.
c. Bei Bestrahlung über mehrere Tage kann sich bereits ein gewisser Kon-
taktdruck mit Wärmeübergangszahlen über 2 W/cm2 oe und mehr aufbauen.
d. Ein gravierender Unterschied zwischen kontinuierlich und zyklisch be-
lasteten Brennstäben ist bisher nicht zu erkennen.
1126 Brennelemententwicklung für Dampfbrüter
(G. Karsten, PSB-PL)
Aus dem DFRmußte ein Trefo~l mit 3 Dampfbrüter-Brennstäben (Hüllmaterial
Incoloy 800) im Januar nach einem Abbrand von 35 000 MWd/t entfernt wer-
den. Erste Untersuchungen lassen Defekte an den Innenseiten der drei Stäbe
erkennen. Als Ursache des Ausfalls werden "hot spots" oder ein zu hoher
Absatz der maximalen Nominaltemperatur vermutet.
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1131 Materialuntersuchungen an technischen Legierungen
1131.1 Hüllmaterial
1131.11 Mechanische Eigenschaften
Wegen der Schwierigkeiten beim Schweißen des Werkstoffes Nr. 1.4970
(Sandvikstahl) wurden die umfangreichen Untersuchungen nunmehr auf Rohr-
proben in Hüllrohrabmessung ausgedehnt und Härtemessungen sowie erste Rohr-
innendruckversuche vo r genommen , Dabei zeichnet sich ab, daß je nach Ener-
giezufuhr und Wärmeabführung wie an Flachproben ganz erhebliche Unter-
schiede in den Schweißzonen auftreten. So kanri durch entsprechende Schweiß-
parameter erreicht werden, daß in den: Schweißzonen ein Härteanstieg oder
-abfall oder aber keine nennenswertien Härteunterschiede zu beobachten sind.
Erhebliche Unterschiede sind zwischen Schwei.ßungen mit der Hochspannungs-
und Niederspannungsanlage zu verzeichnen. Entsprechende Ergebnisse stellen
sich bei der Rohrinnendruckprüfung ein. Die Proben reißen in den meisten
Fällen nach sehr kurzen Zeiten (ähnlich wie bei WIG-Schweißungen) in der
Schweißnaht. Bei bestimmten Parametern konnte allerdings die Standzeit
der ungeschweißten, geschraubten Verbindung erreicht werden.
1131.12 Bestrahlungsversuche
1. ~~i!~!~g~=_~TI~_ß!!~fhY~!h~l!~TI
(H. Böhm, K.D. Cloß, H. Scheibe, C. Hassilew, IHF)
Im Hinblick auf die Auswahl geeigneter Hüllwerkstoffe für den Na-gekUhlten
schnellen Brutreaktor wurden vergleichende Zeitstand- und Kriechunter-
suchungen bei 650 °c an bestrahlten Proben aus den Werkstoffen 1.4961,
1.4981 und 1.4988 durchgeführt (I). Die Proben stammten aus den Bestrahlungs-
.222 0projekten Hol 3B/I (0,85xIO n/ern (>0,1 NeV), T = 620-690 C) und DIDO H4
20 2 . 0(3,3xIO n/crn (>0,1 MeV), T = 650+10 C).
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Die Untersuchungen zeigten bei allen Werkstoffen eine deutliche Abnahme
der Zeitstandfestigkeit nach Bestrahlung. Die geringste Abnahme trat beim
/
Werkstoff Nr. 1.4981 auf, die stärkste Reduktion der ohnehin geringen
Zeitstandfestigkeit war beim 1.4961 zu verzeichnen.
Die Abnahme der Duktilität ist bei allen Werkstoffen beträchtlich. So
liegt die Bruchdehnung bei allen drei Stählen aus dem Bestrahlungspro-
jekt Mol 3B/ I unter 1%. Für den Werkstoff 1.4981 wurden Bruchdehnungen
zwis chen 0,15 und 0,3% gegenüber 5 bis 11% für die unbestrahlten Ver-
gleichsproben gemessen.
Im Bestrahlungsprojekt DIDO M4 wurde zusätzlich der Werkstoffzustand des
Stahls 1.4981 als Parameter untersucht. Folgende Zustände wurden bestrahlt:
I = lösungsgeglüht
II = lösungsgeglüht + 10% kaltverformt
lösungsgeglüht 10% kaltverformt '0III = + + 800 C/.lh.
Diese Untersuchungen zetgten erneut den starken Einfluß des \verkstoffzu-
standes auf die Xnderung der mechanischen Eig~nschaften durch Neutronenbe-
strahlung. So traten fqr den 10% kaltverformten bzw. 10% kaltverformten
und ausgelagerten Zustand Bruchdehnungen im Zeitstandversuch unter 0,5%
auf, während im lösungsgeglühten Zustand Bruchdehnungen nach Bestrahlung
zwischen 1,5 ~nd 3% gemessen wurden.
Die Streckgrenzen betragen bei 650 oe 40,5; 32,5 bzw. 23 kp/mm2•
2. ~~!~llEhl~i!~li~Eh~_Q!~~g!~g~~~~!~!~~Eh~gß~g_
(K. Ehrlich, E. Starke, IMF)
Im Rahmen der Brennstabuntersuchungen wurden aus dem Programm Mol 7A die
Dichteänderungen der Werkstoffe 4988 und AISI 316 nach Bestrahlung
( 4-7'1021n/cm2 (E >0,1 MeV) im Temperaturbereich von 350-580 0C) be-
stimmt. Es ergaben sich dabei in Abhängigkeit von Fluenzen und Tempera-
turen maximale Dichteabnahmen von 0,15% für den Stahl AISI 316 und von
0,3% für den Stahl 4988. Zur Zeit wird durch Transmissions-Elektronenmi-
kroskopie (TEM) untersucht, welcher Anteil der Dichteänderung auf Poren
zurückzuführen ist.
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Am Variable Energy Gyclotron in HarweH (VEG) wurden die erstöen Bestrah-
17 ++ 2 .lungen mit. Kohlenstoffionen bis zu Dosen von 3xl0 G /cm be1 Tempe-
o
raturen von 500, 575 und 650 G an den }~terialien 4988 (Rohrzustand) und
4970 (Rohrzustand) durchgeführt. Erste elektronenmikros~opischeUnter-
suchungen (TEM) geben einen Eindruck von den entstehenden Porengrößen
und -verteilungen.
Abb. 1 -5Porenbildung in 1.4988 nach He-Implantation (10 He-Atome/Gitter-
17 ++ 2
atom) und 3-10" e . Ionen/cm (x (A,.80000)
Am Schwerionenbeschleuniger wurden bei Raumtemperatur Helium-Implantationen
an Reinstnickel durchgeführt. Es wurden bei nachfolgenden Wärmebehandlun-
gen (-700 oe) Bläschendurchmesser <250 ~ bei Konzentrationen von ~ 2'10 15/cm3
beobachtet.
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Die Berechnungen zur Wechselwirkung von Strahlung und Festkörpern wurden
durch Berücksichtigung inelastischer Prozesse sowie effektiver Ladungen
verfeinert.
Zum eigentlichen Problem der Porenbildung wurde eine iterativ numerische
Lösung von vier simultanen Differentialgleichungen entwickelt. Hit deren
Hilfe ist es möglich, die Konzentration von Leerstellen und Interstitiellen
zwischen den als Senken wirkenden Versetzungsnetzwerken zu bestimmen.
Dies ist ein erster Schritt zu einer Porenkinetik.
1132 Entwicklung neuer Legierungen
1132.1 Vanadinlegierungen (H. Böhm, W. Scheibe, I~W)
Bei VTi3Sil-Hüllrohren, die aus Korrosionsgründen zusätzlich mit Armco-
Eisen umhüllt sind, können bei Temperaturen von 650-700 oe spröde Diffu-
sionsschichten zwischen beiden Werkstoffen auftreten. Während zunächst
eine erste Untersuchung bei relativ hoher. Temperatur (850 oe) und kurzer
Zeit (100 h) durchgeführt wurde, sind nunmehr drei Versuchsproben unter
Vakuum bei 700 oe mit Glühzeiten von 3000, 5000 und 10 000 h im Einsatz.
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Abb. 2 Ausgangsmaterial (xIOO) Abb. 3 Versuchsmaterial
nach 3000 h (xIOO)
Die Abb. 2 ~eigt das Ausgangsmaterial im Querschliff, Abb. 3 die Pro-
be nach einer Glühzeit von 3000 h. Die Diffusionsschicht beträgt nach
dieser Zeit 10 ~m. In der Schicht sind Risse zu beobachten. Außerdem
beginnt sich das Armco-Eisen bereits von der Vanadinlegierung zu lösen.
Veröffentlichungen
(I) C. Wassilew, H. Böhm, W. Scheibe
Einfluß von Neutronenbestrahlung bei hohen Temperaturen auf das
Zeiistand- und Kriechverhalten austenitischer Stähle.
Reaktortagung des Deutschen Atomforums 1971, Vortrag Nr. 231
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KORROSIONSVERSUCHE UND KÜHLMITTELANALYSEN
Natriumkühlung
Natriumkorrosionvon austenitischen Stählen
(H.U. Borgstedt, A. ~furin Garcia, IMF; G. Drechier, G. Frees, IRB)
Ein Korrosionsversuch an Proben aus demaustenitischen Stahl 15 15 CrNiTiB
bei 550 und 600 °c und einer Natriumströmung von 0,5'J11/s erreichte die Ver-
suchszeit von 3000 Stunden. Der Sauerstoffgehalt betrug 5 ~ 3 ppm. Die
bei der Unterbrechung festgestellten Korrosionsraten entsprechen den an
ähnlichen Stählen wie Werkstoff-Nr. 4981 gemessenen.
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In Abb. 1 ist dargestellt, daß die
Korrosionsraten in der 600 °C-Test-
strecke positionsabhängig sind
(Downs t ream-Effek t ), Der Zusammen-
In der 550 °C-Teststrecke ist der Effekt nicht meßbar.
1141. 12 Rohrinnendruckversuch r:
(N. Schwarz, SGAE, Inst.f.Reaktortechnik, Abt. Na-Technologie)
Seit Beginn dieses Jahres wird in der Natrium-Hochtemperaturanlage im
Reaktorzentrum Seibersdorf im Auftrage der GfK ein Korrosionsversuch von
unter Innendruck stehenden Hüllrohren durchgeführt. Der Versuchseinsatz,
der von der Firma Interatom beigestellt wurde, umfaßt 12 druckbeaufschlagte
KorrosionsprQben und zwei drucklose Vergleichsproben. Nach Einbau des Test-
einsatzes wurden die VersuGhsbedingungen am 4.2.1971 erreicht und werden
seither mit folgenden Toleranzen eingehalten:
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1. Druck an den Proben
Werkst.-Nr. 1.4970 Proben..,.Nr. 1, 2, 3, 4 p = 156 atü + 2%
1. 4981 5, 6, 7, 8 p = 97 atü + 3%
1.4988 9, 10, 11 , 12 P = 91 atü + 3%
1.4988 K1' K2 Korrosionsproben ohneInnendruck
Wahrscheinlich infolge schadhafter Druckkapillaren fielen die Proben
Nr. 5 und 10 kurz nach Versuchsbeginn aus und konnten nicht repariert
werden. Die Drücke der einzelnen Probenstränge werden kontinuierlich
aufgezeichnet.
2. Temperatur: Meß- incl. Regelgenauigkeit 701 + 2 °C, Minimaltemperatur
t > 690 °C.
1"
3. Durchfluß: 20 ~/min, dies entspricht incl. der Fertigungstoleranzen
der Teststrecke einer Geschwindigkeit
5
w = 5 m/sec.+ 5% Re = 1.10 ; !'1inimalgeschwindigkeit
w > 4,7 rn/sec
T
4. Natriumeinheit: Natriumanalysen werden nach je 500 Versuchsstunden durch-
geführt. Die ersten Analysen brachten jedoch noch kein zufriedenstel-
Iendes Ergebnis und werden wiederholt. Die Kühlfallentemperatur beträgt
150 ~ 3 °C. Die Pluggingmessungen ergeben eine mit der Kühlfallentempe-
ratur übereinstimmende Verstopfungstemperatur.
5. Die bis 31.3.1971 gefahrene Versuchszeit mit den unter Punkt 1 bis 3
genannten Minimalbedingungen (Index T) betrug 1300 Stunden.
1141.3 Chemisch-analytische Untersuchungen
1. 1~~~!Y~!!~hE~~_~~!_~~~!~~~~g_~~~_~~~~!~!~!!~_~~_~~!!~~
(H.U. Borgstedt, Helga Schneider, IMF; G. Drechsler, G. Frees, IRB)
Eine fortgeschrittene Konstruktion der Vorrichtung zum Ziehen von Na-Proben
aus dem Natriumkreislauf für Korrosionsversuche ist mit zufriedenstelIen-
dem Resultat geprüft worden. Damit sind die Eichung von Monitoren mit dem
Destillationsverfahren, das in genügender Empfindlichkeit und Spezifität
eingearbeitet worden ist, und die Messung von Kohlenstoff und einigen Spu~
renmetallen im Natrium des Kreislaufs möglich geworden.
1]4-3
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2. ~2~i!2EY~!!~h!~g_~~E_~~~~i~~gg_~~~_~~~~!~!2!!~~_i~_~~!!i~
(H. U. Borgstedt, F. Martinez Domenech, H. Schneider, IHF; G. Drechsler, IRB)
Im analytischen Nebenkreislauf des Natriumkerrosionsprüfstandes sind
Meßerfahrungen mit drei Festelektrolytsonden der United Nuclear Corp. ge-
macht worden (]).
Von den drei Sonden ist eine nach längerem Gebrauch (s. Tab. ]) nach einem
Kurzschluß ausgefallen und beim Ausbau zerbrochen. Zwei andere sind weiter-
hin in Betrieb, eine weitere ist zum Einbau vorbereitet. Die über ]3000 Std.
eingesetzte Sonde zeigt keine Unterschiede in bezug auf die Sauerstoffan-
zeige und die Empfindlichkeit gegen Gammastrahlen gegenüber einer frisch
eingesetzten Sonde.
Tabell~ Langzeiterprobung von Festelektrolyt-Sauerstoffsonden der
UNC im Natriumkreislauf
E x p e r i m e n t e
Sonde Einsatzdauer Einsatz- Temp.- Abschal- Sauerstoff- EHK-Verschie-
Nr. tempo Schocks, tungen Variationen bung d. 500
maximal mCi-Strahlen
h °c o / . mVC m~n ppm
223 ]300 320 50 ]6 0,1-25 0
(läuft weiter)
224 2964 300 2,5 5 0,5-15 -10
(ausgefallen)
341 750 310 2,5 2 0,5-5 0
Die Sonden haben sich als unempfindlich gegen 'I'empe re t ur-schwankungen zwi-
sehen 160 und 360 °c erwiesen. Die thermische Trägheit des Nebenkreises
verhindert, daß normalerweise größere Änderungen als 2,5 °C/min vorkommen.
Lediglich die Sonde 223 hat einmal einen Schock von 50 °C/min erhalten.
Sie ist bisher 15-mal in Natrium eingefroren und außer Betrieb gesetzt
worden.
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Die Ursache des Ausfalls der Sonde 224 wurde erkannt. Wegen der schlecht
funktionierenden Kühlung am Schaft der Sonde bildete sich dort kein
fester Natriumstopfen. Der Flüssigkeitsspiegel stieg allmählich an, und
schließlich drang Natrium in den Keramikkörper ein und verursachte Kurz-
schluß. Die Keramik zeigte äußerlich eine schwache, auf Wechselwirkung
mit dem Natrium deutende Verfärbung, jedoch keine Korngrenzeneffekte.
Gegen die Gammastrahlung einer 500 mCi-Cs-Quelle waren die Sonden 223
und 341 unempfindlich, Sonde 224 zeigte eine reversible Verschiebung der
E}~ um -10 mV. Die Prüfung bei höherer Strahlendosis ist vorbereitet.
Die Kalibrierungskurven der geprüften Sonden liegen im Streubereich der
Literatur.
3. ~~~~i~~gg_y~g_~~!~lli~Eh~g_Y~!~!~igiE~gg~g_ig_~~!!i~~:~~!~11~
(H. Schneider, Itff)
Für die Bestimmung von Calcium und Barium in Natrium-Metall wurde eine
Bestimmungsmethode entwickelt, die auch nach Umsetzung des Metalles zu
NaCI die Bestimmung von Ca- und Ba-Gehalten <I ppm gestattet. Die Nach-
weisgrenze der Methode liegt bei einer Einwaage von 4 g Na-Metall bei
0,15 ppm Ca und 0,075 ppm Ba.
Bestimmung von Ca und Ba nach Umsetzung des Natriums zu NaCI und nach er-
folgter Destillation im Destillationsrückstand brachten übereinstimmende
Ergebnisse. Das beweist, daß in Gegenwart einer für die Bildung von CaO
bzw. BaO ausreichenden Menge Sauerstoff diese beiden Elemente quantitativ
im Destillationsrückstand zurückbleiben.
Auch die Arbeiten zur Bestimmung der Elemente Fe, Cr, Ni, Co, Cu und }m
wurden weitergeführt. Es wurden für die von uns entwickelte Bestimmungs-
methode für diese Elemente die Nachweisgrenzen nach Umsetzung des Na-~1e­
talles zu Na2S04 bestimmt. Sie liegen bei einer Einwaage von 4 g Na-Me-
tall für Fe und Cu bei <0,3 ppm und für Cr, Mn, Co und Ni bei <0,1 ppm.
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Verschiedene Na-Metallproben wurden auf ihren Gehalt an Fe, Cr, Ni, Co,
Cn und Mn.analysiert. Aus dem Kreislauf konnten noch keine Proben für
die Bestimmung dieser Elemente entnommen werden, da das bei der Proben-
nahme verwendete Tiegelmaterial die zu bestimmenden Elemente in störenden
Konzentrationen enthält.
Veröffentlichungen:
(I)H.U. Borgstedt, G. Drechsler, G. Frees, H. Schneider, G. Wittig
Die Bestimmung der Sauerstoffkonzentration in Natriumkreisläufen
Reaktortagung des Deutschen Atomforums 1911, Vortrag Nr. 220
1141.4 Verschleiß, Reibkorrosion
(Beiträge hierzu erscheinen fortan unter 1262~3)
1142 Korrosionsverhalten bei Dampf- und Gaskühlung
1142.2 HKW-Kreislauf
(F. Erbacher, K. Marten, J. Vasarhelyi, IRB; S. Leistikow, IMF)
Der HKW-Kreislauf ist ein großtechnischer Prüfstand zur Untersuchung der
Heißdampf-Korrosion unter Wärmeübergang.
Die Arbeiten zur Inbetriebnahme des Kreislaufes wurden abgeschlossen und
der kurzzeitige Probebetrieb des gesamten Kreislaufes aufgenommen.
In drei der insgesamt sechs parallelen Teststrecken wurden elektrisch be-
heizte Probestäbe mit einer beheizten Länge von max. 100 cm und einem Durch-
messer von etwa 6,5 mm eingesetzt. Bei einer max. Hüllrohrtemperatur von
600 °c wurde eine Stableistung von 310 W/cm (150 w/cm2) erreicht. In den
folgenden Probeläufen ist eine stufenweise Steigerung dieser Werte auf die
für die erste Versuchsreihe vorgesehene max. Stableistung von 410 W/cm
(200 W/cm2) und max. Hüllrohrtemperatur von 700 °c vorgesehen.
Der elektrische tlberhitzer für die isothermen Teststrecken wurde mit
gutem Erfolg erprobt.
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115 ARBEITEN ZUM BRENNSTOFFZYKLUS
1151 Naßchemische Extraktionsverfahren
1151.2 Purex-Fließschemata (W. Ochsenfeld, IHCh)
Der zweite Extraktionszyklus der MILLI wurde mit Mn-56 hochaktiv getestet.
Aus dem Behälter für Speiselösungen des 1. Zyklus wurde die Lösung über
eine für diesen Versuch installierte Leitung in den 1 A Extraktor des
2. Zyklus dosiert.
Die Verweilzeit des Extraktionsmittels im Extraktionsteil, in dem es
mit der hochaktiven Lösung in Berührung stand, war insgesamt 15 Minuten
in den Misch- und 22 Minuten in den Absetzkammern.
Die Speiselösung enthielt 1500-3000(ß, y)Ci/l, 1 M U02(N03)2' 0,005 M
Zr (N03)4 und 3 M HN03•
Die Aktivität der Lösung entsprach etwa dem l-I,5-Fachen der zu envarten-
den Aktivität bei einer gemeinsamen Aufarbeitung von Core und Blanket
eines Schnellen Brutreaktors.
Die Zirkon-Konzentration entsprach einem mittleren Abbrand des Cores von
80 000 MWd/t. Als Waschlösung diente 3 M HN03• nie Rückextraktion geschah
mit 0,01 M }lli03• Als Extraktionsmittel wurde 20% TBP/Alkan verwendet.
Das Extraktionsmittel enthält nach Einstellung des Gleichgewichts in
den verschiedenen Kammern der Extraktion~ der Wäsche und Rückextraktion
10-20 mg DBPlI, wie bei dem früheren Test im 1. Zyklus. Diese Menge ist
5-1Omal kleine~als aus der errechneten Strahlendosis und den experimen-
tellen statischen Versuchen vorher geschätzt war. Die Frage der Auswir-
kungen der Radiolyse des Extraktionsmittels in Anwesenheit von Zirkon wurde
nicht eindeutig beantwortet. An den Phasengrenzen zeigte sich eine gering-
fügige Bildung von Niederschlägen, die sich nach einigen Tagen teilweise
auflösten.
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121 PHYSIKALISCHE EXPERIMENTE
1211 Experimentelle Reaktor- und Neutronenphysik
1211.1 Meßmethoden für Nulleistungsreaktoren
Digitale Auswertung von Spaltspurdetektoren
(B. Goel, INR; G. Günther, E. Korthaus, IAR)
Der "Classimat" wurde auf seine Verwendbarkeit bei höheren Spurendichten
untersucht. Das Gerät ist in begrenztem Maße in der La2e. überlaDDende
Abb.l
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werden (z •B. /\ -förmige Spuren) bes timmen.
Spuren richtig zu zählen. Für 60~­
Lexan-Detektoren~ 80 min lang bei
50 °c in 6n KOH geätzt, wurde die
in Abb. 1 gezeigten Zählverluste
in Abhängigkeit von der Spuren-
dichte ermittelt. Bei 103 Spuren/
mm
2 betragen die Zählverluste be-
reits etwa 10%. Durch die soge-
nannte Konvergenzschaltung läßt
sich eine gewisse Verbesserung
erreichen. Mit ihrer Hilfe kann
man eine Korrektur für einige
Spurenkonfigurationen, die von
dem Gerät nicht richtig gezählt
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Abb. 2 zeigt die Ergebnisse
derartiger Messungen. Die
gestrichelten bzw. durchge-
zogenen Kurven entstammen
zwei verschiedenen Ätzserien,
deren Ätzparameter identisch
gewählt waren. Die großen
Abweichungen deuten darauf' hin,
daß der Ätzvorgang nicht unbedingt
gut reproduzierbar ist.
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Falls hier keine entscheidende Verbesserung möglich sein sollte,
müßte die mittlere Spurengröße, die ebenfalls vom IlClassimat l1
bestin~t werden kann, als weiterer Parameter in die Korrektur
der Zählverluste eingeführt oder gegebenenfalls eine zusätz-
liche Eichmessung für jede Ätzserie durchgeführt werden.
Bisher lvurden die Spaltspuren nach dem Ätzvorgang mit Hilfe
eines Filzschreibers angeschwärzt, um einen besseren Kontrast
zu erreichen. Neuere Untersuchungen deuten darauf hin, daß man
auf diese Maßnahme, die ve~mutlich auch nicht sehr gut repro-
duzierbar ist, verzichten kann. Dies würde auch eine beträcht-
liche Ersparnis an Arbeitsaufwand bedeuten.
2. Computer-Auswertung
Der für die Computer-Auswertung der Spaltspurdetektoren erfor-
derliche Anschluß des lIClassimatli an die Honeywell-Rechenanla-
ge wurde vorbereitet. Es muß hierzu u.a. ein zweites Exemplar
der im "Classimae' verwendeten TV--Kamera durch geeignete Nodi-
fikationen an die bereits vorhandene Interface-Elektronik an-
gepaßt werden..
Das FORTRAli IV-Programm COUNT für die Auszählung der Spaltspur-
aufnahmen wurde weiterentwickelt. Es ist nun in der Lage,Un-
tergrundspuren, die sich in Form und Größe merklich von Spalt-
spuren unterscheiden, zu eliminieren.
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1213 SNEAK
Versuche mit der Anordnung SllliAK-7A
(R. Böhme, E.A. Fischer, E. Korthaus, P. Mc Grath) IAR)
Das Experimentierprogramm an der Anordnung 7A wurde ahgeschlossen.
Für einige Experimente liegt die Auswertung vor.
1. Experimente zur Bestimmung von Seff und des Normierungsintegrals
Um die Unsicherheiten in der Reaktivitätsskala, die in schnellen
pu-U238-Anordnungen auftreten {11, näher zu untersuchen •. wurden in
SNEAK-7A drei voneinander unabhängige Experimente zur getrennten
Bestimmung von ß
ef f und des Normierungsintegrals durchgeführt.
Die drei Experimente waren
a) Reaktivitätswert einer Cf-252-Quelle bekannter Quellstärke
und absolute Spaltratenbestimmung im Corezentrum. Der Wert
der Cf-Quelle ist gegeben durch
=
Hierbei ist F das Normierungsintegral, wobei die Spaltneutronen-
quelle und die adjungierte Quelle im Zentrum auf Eins normiert
sind. Aus beiden Messungen erhält man vßeffF, und da v relativ
gut bekannt ist, SeffF.
b) Axiale und radiale Traversen mit Spaltkammern und einer Cf-252-
Quelle. Dieses Experiment liefert nach Integration über das Re-
aktorvolumen das Normierungsintegral F.
c) Axiale und radiale Traversen des Reaktivitätswertes von Pu239•
49Nach Korrektur für das inzwischen auf etwa 10% bekannte ~ und
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f " d i SI' 238 k d h . 1 'P-ur 1e pa tungen 1m U ann urc Integrat10n ~Jeff
erhalten werden.
Die Ergebnisse einer ersten Auswertung dieser Experimente lie-
gen vor und sind in ~a.. 1 zusammenge.~elle~
Experiment
~
491 cm....
Rechnung Rechn./Exp.
0.80
F 39800 3cm 338500 cm 0.97
Seff (aus Integration
von po)
J
0.00412 0.00347
2.95
0.84
Die Ergebnisse zeigen, daß Seff von der Rechnung erheblich unter-
schätzt wird, während das Normierungsintegral nur um wenige Pro-
zent falsch berechnet wird.
2. Materialwert-Messungen im Core-Zentrum
In SNEAK-7A wurden zentrale l'1aterialwerte von Bretlnstoffisotopen
und Absorbern gemessen. Die Messungen wurden mit dem pneumatischen
Pile-Oszillator durchgeführt, wobei das Oszillator-Element in der
Umgebung der Probe mit Core-Material beladen war. Alle Brennstoff-
isotope und BIO wurden mindestens zweimal gemessen. Die angegebenen
Daten sind teilweise Mittelwerte über mehrere Messungen. Die Aus-
wertung erfolgte meist mit dem Programm KItllil1AT, das die inversen
kinetischen Gleichungen löst.
Die berechneten Werte wurden aus einer radialen Diffusionsrechnung
und anschließender Störungsrechnung erster Ordnung erhalten. Der
Einfluß der Heterogenität wurde abgeschätzt und für praktisch alle
Fälle sehr klein gefunden. Die Rechnungen wurden mit dem MOXTOT-
Satz durchgeführt. Der Wert für ß
ef f = 0.00348 wurde einer DIXY-
Rechnung in R-Z-Geometrie entnommen. Tabelle 1 zeigt die Ergebnisse.
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Die Spaltstoffisotope U235 und Pu239 werden um etwa 20% zu hoch
berechnet. niese Abwe i chung ist nach I. im wesentlichen auf die
U . h he i . ß .. 1 f"h U238. d h' ~T häLns i c er e~~ t.n eff zrrruciczuru ren. . WIr , auc r.m v er !2t-
• Tl 2, -' h 25°7 iib h" d i ~. bn'i h"rn.s zu ~ u ,noc um ca , '0 u ersc atzt; t.e ses r.rge m.s .8.ngt
vermutlich mit der Unterschätzung des Spektral index 0fS/of9 zu-
sammen , Die Überschä.tzung der Ab so rbe r-Ver t e (mit Ausnahme von
) . 23q .EUZ03 im Verhä l t ni.s zu Pu 0' deutet darauf h i n, daß das Spek--
trum zu weich berechnet ist. ~Bei Ta ist jedoch die Diskrepanz
so stark, daß man einen Fehler in der Messung vermutet.
Literatur:
[IJ W.W. Little und R.W. Hardie:
Nucl. Sci. Eng. 36, 115 (1969)
Tabelle 2, Materialwerte in SNEAK-7A
Gewicht Heßergebnis Rechnung I Exp.
der Probe, g m$/g HOXTOT
U-235 3.3 2. I 81:0.0Lf I. 25
U-238 123
-0. 106+0.003 1.50
Pu-Z39 3 Z.85+0.05 1.22
Pu-240 2.7 0.671:0.04 0.89
BIO 0.4 -53.0+0.5 1.38
0.8 ...51.51:0.5 1.42
B4C 6.3 -7.35±0.07 1.42
Ta 36 -0.82+0.05 2.0
EU 203 4 -3.28+0.1 1.29
SS 27 -0.0551:0.005 2.0
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Veröffentlichungen zu 1213:
F. Helm, G. Jourdan, F. Plum
Physikalische Untersuchungen an natriumgekühlten schnellen Cores
in Plättchen- und Stäbchengeometrie
Reaktortagung Bonn März 1971, Tagungsbericht
W. Bickel, G. Wittek
Betriebserfahrungen an der Schnellen Null-Energie-Anordnung Karlsruhe (SNEAK)
Reaktortagung Bonn März 1971, Tagungsbericht
E. Korthaus, B. Goel, G. Günther, W. Scholtyssek
Zur Messung von Spalt- und Einfangraten mit Spaltspurdetektoren und
Ge (Li)-Detektoren
Reaktortagung Bonn März 1971, Tagungsbericht
D. Wintzer, H.G. Bogensberger
Analyse von SEFOR-Experimenten
Reaktortagung Bonn März 1971, Tagungsbericht
R. Böhme, E.A. Fischer, E. Korthaus
Zur Bestimmung von ßeff in schnellen Reaktoren
Reaktortagung Bonn März 1971, Tagungsbericht
1215 Wirkungsquerschnittsmessungen
1215.1 Van-de-Graaff-Beschleuniger
1215.11 Spaltquerschnittsmessungen (F. Käppeler, F.H. Fröhner, IAK)
Die Messungen des Spaltquerschnitts von 235u mit Gasszintillationszähler
zum Nachweis der Spaltungen und Protonenrückstoßzähler zur Flußmessung
~rden weitergeführt. Zusätzlich zu den bereits gemessenen Werten (1,2)
wurden 9 weitere Wirte zwischen 0,5 und 1,2 MeV mit monoenergetischen
Neutronen gemessen. Die endgültige Auswertung kann erst erfolgen, wenn
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die Massen und stöchiometrischen Zusammensetzungen der von BCMN Geel
gelieferten Radiatorfolien für den Protonenrückstoßzähler ge~a~er be-
stinunt sind.
1215.12 Verhältnis von Einfang- zu Spaltquerschnitt bei 235U und 239pu
(R. Bandl, F.H. Fröhner, IAK)
Die Auswertung der Messungen zwischen 8 und 60 keV wurde abgeschlossen.
Die endgültigen a-Wärte sind in Tab. 3 zusammengestellt, ihre statistischen
und systematischen (Normierungs- u.a.) Unsicherheiten in Tab. 4 • Diese
Ergebnisse wurden auf der Kerndatenkonferenz in Knoxville (März 1971)
vorgetragen (3).
Tab. 3 Verhältnis Einfang- zu Spaltquerschnitt
Energiebereich Mittlerer a-wert+)
EI E2
a(235U) a(239pu)
(keV) (keV)
8 9 0,402 0,687
9 10 0,337 0,689
10 11 0,374 0,617
11 12 0,406 0,604
12 13 0,353 0,505
13 14 0,335 0,539
14 15 0,437 0,566
15 16 0,453 0,450
16 17 0,415 0,381
17 18 0,371 0,386
18 19 0,343 0,389
19 20 0,362 0,388
20 22,5 0,349 0,354
22.5 25 0,279 0,304
25 27,5 0,269 0,287
27,5 30 0,278 0,284
30 35 0,324 0,291
35 40 0,346 0,280
40 45 0,333 0,244
+) lJ.nsic.berkQHen s. Tab.~
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Energiebereich Mittlerer a-Wert .(Forts. )
EI E2
a(235U) a(239pu) ..
(keV) (keV)
45 50 0,371 0,236
50 60 0,364 0,218
Tab. 4 Repräsentative Unsicherheiten der a-Werte
I
Nuklid Fehlerty;p Relativfehler bei
10 keV 20 keV 50 keV
235u systematisch + 13% + 10% + 10%
- - -
statistisch + 11% + 8% + 4%
- - -
insgesamt + 17% + 13% ... 11%
- - -
239pu systematisch + 12% + 10% ..,: 11%
- - -
statistisch + 10% + 8% + 5%
- - -
insgesamt + 16% + 13% + 12%
- - -
Veröffentlichungen zu 1215.1:
(l) F. Käppeler,
A Measurement of the Fission Cross Section of 235U at 440 aad
530 keV Neutron Energy
KFK-Bericht 1313 (Nov. 1970)
(2) PSB-Vierteljahresbericht 1970, KFK 1270/3 (Nov. 1970)
(3) R.E. Bandl, H. Mießner, F.H. Fröhner
Third Conf. on Neutron Cross Sections and Technology,
Knoxville 1971 (tobe published)
1215.2
1215.21
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Zyklotron
Ausbau und Betrieb des Spektrometers
(G. Schmalz, A. Schmidt, S. Cierjacks, D. KOpsch, L. Kropp,
J. Nebe, F. Voß, IAK)
Die weiterentwickelte Version des 200 kHz-Ablenksystems wurde Juli/August
1970 erstmals für eine längere Meßperiode eingesetzt. Zur Untersuchung
des Langzeitverhaltens bei gleichzeitig hohen Targetströmen wurde der
mittlere Targetstrom bei einer Folgefrequenz von 200 kHz auf 6 {uA erhöht.
Dabei war es möglich, die Ablenkspannung von 5 kV an 100 n bei einer
Halbwertsbrei te des Ablenkimpulses von 30 ns wie vorgesehen zu erreichen (l).
Im Februat{März 1971 wurde ein neuer Generator für den Innendeflektor ein-
gesetzt. Damit konnte erstmals eine kontinuierliche Variation der Ablenk-
frequenz zwischen 0 und 200 kHi erreicht werden. Dies wurde während einer
5 wöchigen Meßperiode in einem Dauertest erprobt. Während dieser Meßperiode
wurde bei einer experimentell bedingt~n Ablenkfrequenz von 100 kHz ein
mittlerer Targetstrom von 5/uA ge~ählt.
1215.22 Totale Neutronenwirkungsquerschnitte
(S. Cierjacks. G.J. Kirouac, D. KOpsch, L. Kroop, J. Nebe, F. Voß, IAK)
Die Auswertung der totalen Wirkungsquerschnittsdaten für die Kerne 12C
und 40Ca wurde abgeschlossen L-l,2JI, (2). Die beim totalen Wirkungsquer-
schnitt im MeV-Bereich bei Spin- \h~d Paritätszuordnungen auftretenden Mehr~
deutigkeiten konnten mit Kilfe zusätzlicher Informationen aus differen-
tiellen elastischen Wirkungsquerschnittsmessungen beseitigt werden (3). Für
23 - - 15Na / I/und das separierte Isotop N (4) wurden die Resonanzparameter-
analysen des totalen Wirkungsquerschnittes ebenfalls zum Abschluß gebracht.
Aufgrund der früher durchgeführten Untersuchungen über das Totzeitverhalten
des Datenannahmesystems für die Wirkungsquerschnittsmessungen wurde eine
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Tabelle erstellt, mit deren Hilfe die bereits in graphischer Form ver-
öffentlichten Daten fUr die Elemente C, Na, Al, S, Ca, Fe, Tl und Bi,
bei denen die Totzeiteffekte ursprünglich überbewertet worden waren,
korrigiert werden LV.
Die numerischen Werte aller bisher gemessenen Wirkungsquerschnitte ein-
schließlich der korrigierten Daten für die erwähnten 8 Elemente sind beim
CCDN, Saclay erhältlich.
1215.23 Inelastische Neutronenwirkungsquerschnitte
( F. Voß, S. Cierjacks, L. Kropp, IAK)
I
In einem 2-Parameter-Experiment wurde die neuerstellte Apparatur zur
Messung der inelastischen Neutronenstreuung erstmals im Juli 1970 einge-
setzt. An den Kernen 27AI und 56Fe gelang dabei die eindeutige Zuordnung
einer großen Zahl von y-Übergängen zu individuellen Reaktionskanälen der
inelastischen Neutronenstreuung, so u.a. bei 27AI die Übergänge von 792,
843, 1013, 1719, 2209 sowie 2980/3001 keV und bei 56Fe die von 846, 1038,
1238, 1808, 2093/2111, 2273, 2522 sowie 2604 keV.
In Abb, 3 sind die über alle Neutronenenergien (von der Schwelle bis ca ,
13 MeV) integrierten y-Energiespektren der aus Neutronenreaktionen stam-
menden y-Quanten für die beiden Kerne gezeigt. Für die genannten Über-
gänge in 27AI mit Ausnahme des Überganges von 792 keV und die fUr 56Fe
aufgeführten Übergänge von 846, 1038 und 1238 keV sind in der Zwischenzeit
relativ zum sehr genau bekannten (n,p)-Querschhitt die y-Produktionswirkungs-
querschnitte berechnet worden (5, 6) • Als Beispiel sind in Abb. 2 die
Produktionswirkungsquerschnitte für die Übergänge von 1013 keV in 27AI und
von 846 keV in 56Fe im Energiebereich von 0.9 bis 4.5 MeV gezeigt. Es han-
delt sich hierbei um vorläufige Ergebnisse. Zum Vergleich sind in dieser
Abbildung Ergebnisse anderer Autoren eingetragen.
Zusätzlich wurden in der Zwischenzeit aus diesen Daten und den aus anderen
Arbeiten bekannten Verzweigungsverhältnissen die inelastischen Neutronen-
. kun hnitt hn t 27 f" dw~r gsquersc e berec e, und zwar im Falle des Al ur ie ersten
4 angeregten Niveaus sowie für das 5 te und 6 te zusammen sowie im Falle
des 56Fe fUr die ersten beiden angeregten Niveaus. Diese Ergebnisse haben
ebenfalls noch vorläufigen Charakter, da die endgültigen Korrekturen für
Vielfachstreuung noch nicht enthalten sind. Diese Rechnungen werden zur Zeit
durchgeführt.
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In weiteren Auswertungen soll mit Hilfe statistischer Analysen geklärt
werden, ob die in den Gesamtquerschnitten beobachteten intermediären
Strukturen L 5J auch in den einzelnen .Streukanälenauftreten und zu-
einander korreliert sind. Derartige Informationen gestatten eindeutige
Aussagen über die Natur solcherWirkungsquerschnittsschwankungen.
1215.24 Spaltquerschnittsmessungen
( S. Cierjacks, D. Kopseh, J. Nebe,
G. Schmalz, F. Voß, IAK)
In der Zeit Oktober-Dezember 1970 wurde die Entwicklung einer verbesserten
Flugzeitanordnung zur Messung von Spaltquerschnittsverhältnissen und ab-
soluten Spaltquerschnitten im Energiebereich 0.56 En. ~32 MeV abgeschlos-
sen. Mit dieser Anordnung, die im wesentlichen aus 9 hintereinan<iergeschal.,.
teten Gasszintilla,tionskammerrt besteht, konnte in Verbindung mit dem großen
Flugzeitspektrometer am Karlsruher Isochronzyklotron im Februar/März 1971
eine erste Messung des Spaltqu~rschnittsvon 238udurchgeführt werden. Bei
einer Ablenkfrequenz von 100 kHz und einem mittleren Targetstrom von 5/uA
konnt~hi~rbel in einer Meßperiode von ca. 100 h Dauer der Spaltquerschnitt
mit ausreichender Statistik bestimmt werden. Die Zeitauflösung der einzelnen
Spaltkammern wurde zuvor mit Hilfe der bei der Spaltung von 252Cf auftreten-
den prompten y-8trahlung, die über einen Plastik-8zintillationszähler nach-
gewiesen wurde, und der entsprechenden Spaltprodukte zu4 ns bestimmt. Gleich-
zeitig mit den Spaltereignissen von 7 238U-Folienwurdendie Ereignisse von
einer 235U Folie gemessen, um die Bestimmung des SpaltquersChnittsverhältnisses
zu ermöglichen. Zusätzlich wurde bei diesem Experiment der zur Absolutbestim-
mung des Spaltquerschnitts notwendige Neutronenfluß ermittelt. Dies erfolgte
über ein Neutronen-Doppel-Flugzeitexperiment, bei dem die unter einem be-
stimmten Winkel elastisch gestreuten Neutronen-nachgewiesen wurden.
Erste Ergebnisse in Form von Flugzeitspektren für die Spaltereignisse
bereits vor (7) • Die Ermittlung des Spaltquerschnittsverhältnisses
sowie die Berechnung der Spaltquerschnitte sind in Vorbereitung.
liegen
(1350'''
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1216 SEFOR
Analyse der statischen Leistungsmessungen und der konventionellen
Oszillatorexperimente (H. Bogensberger, L. Caldarola, D. Wintzer, IAR;
F. Mitzel, INR)
Gegenüber einer ersten Analyse, die im 4. Vierteljahresbericht 1970
beschrieben wurde, wurde das Modell zur Beschreibung des Zusammen-
hangs zwischen Dopplerakti:vität t.~ und Reaktorleistung P verfeinert,
um die Leistungsabhängigkeit des effektiven Härmewidersta.ndes Rf der
Brennstäbe bzw. der effektiven Brennstofftemperatur T
ef f =8+Rf P zu
berücksichtigen.
Kernpunkte des Modells sind zwei empirische Gesetzmäßigkeiten, die
eine analytische Darstellung des Zusammenhangs zwischen T
ef f und P
erlauben:
a) Die Differenz zwischen zentra.ler Brennstoff temperatur TZ und
umgebender Natriumtemoeratur T ist bei SEFOR eine lineareNa
Funktion der Leistungsdichte q:
T -T = 1.'1Z Na (1 )
(Es ist zu beachten, daß ein derart einfacher Zusammenhang nicht
für die mittlere Brennstoff temperatur besteht). Die Beziehung (1)
vrurde sowohl durch Temperaturmessungen in SEFOR als auch durch
Temperaturrechnungen mit dem SATURN-Code (siehe Abb, 5) bestätigt.
Darüberhinaus wurde'sie bei der Analyse der Oszillatorexperimente
(Brennstab-Zeitkonstante als Funktion der Leistung) bestätigt.
b) Die Temperaturabhängigkeit der Wärmeleitfähigkeit A im Brennstoff
läßt sich im Temperaturbereich zwischen 5300 K und 3000 0K in guter
Näherung durch
(2)
beschreiben.
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Mit (I) und (2) ergibt sich
= (3)
Bedeutung der Symbole:
e
R
=
=
=
=
=
mittlere Na-Temperatur
Radius der Brennstoff tabletten
Konstante, die durch das Brennstoffvolumen und die Leistungs-
verteilung im Reaktor bestimmt ist
aL
Der unsicherste Parameter in GI. (3) ista2 bzw, L. Die Größe L wird
durch die temperaturabhängige Wärmeleitfähigkeit im Brennstoff und
durch den temperaturabhängigen Wärmewiderstand zwischen Brennstoff
und Rüllrohr bestimmt. Letzterer ist schwierig zu berechnen. SATURN-
Re~hnungen ergaben L = IS.OoC/(W/cm3) (vergl. Abb. 5). Direkte Mes-
sungen von TZ-TNa in SEFOR ergaben L = (14.7~1.7)oC/(w/cm3) für Meß-
pos1t10nen in der Nähe des radialen Corezerttrums und L = (19.8~1.7)oC/
(W/cm3) für Meßpositionen in der Nähe des radialen Corerandes. Die Ur-
sache für die unterschiedlichen Ergebnisse ist nicht geklärt. Es be-
stehen Zweifel an der Funktionstüchtigkeit der Thermoelemente, von
denen einige im Verlaufe der Messungen ausfielen. Eine weitere Infor-
mationsquelle für L sind die Oszillatorexperimente, aus denen sich
die Zeitkonstante T für Temperaturänderungen im Brennstoff bestimm.en
läßt, welche eng mit L zusammenhängt. Die Analyse der konventionellen
Oszillatorexperimente ergab L = (J S. 6~2)"ct (~~/cm3). Eine Abwägung der
möglichen systematischen Fehlerquellen der drei Informationsquellen
führt zu L = (14.5~1.9)oC/(W/cm3) = (26~3.3)oF/(w/cm3).
Trägt man die bei den statischen Leistungsexperimenten bestimmte
Dopplerreaktivität+) nicht als Funktion der Leistung P, sondern als
+) Reaktivitätsverlust durch Leistungserhöhung bei konstanter Na-Tem-
peratur, nach Anbringung einer kleinen theoretischen Korrektur für
Brennstoff-Ausdehnungseffekte.
Zusammenhang,
Funktion von
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T
ef fIn -e-- auf, so ergibt sich der in Abb. 6 dargestellte
der innerhalb der experimentellen Unsicherheiten li-
near ist. Die Neigung der eingezeichneten Geraden ist als Doppler-
konstante D (in cent) zu interpretieren.
Es muß jedoch darauf hingewiesen werden, daß sich die mittlere
quadratische Abweichung der Meßpunkte von der Modellgeraden nur
unwesentlich ändert, wenn man L bei der Berechnung von T
ef f inner-
halb der angegebenen Unsicherheitsgrenzen variiert und dabei zu
anderen Neigungen der Modellgeraden kommt.
Eine ähnliche Problematik besteht bei der Interpretation der Er-
gebnisse der konventionellen Oszillatorexperimente, aus denen man
zunächst dk!dP als Funktion der Reaktorleistung bei konstanter
mittlerer Na-Temperatur bestimmt. Auch hier erfordert der Schluß
auf die Dopplerkonstante die Umrechnung der Leistung in eine effek-
tive Brennstofftemperatur, d.h. die Kenntnis von L und A. Wie bei
den statischen Experimenten beschreibt das Modell
dk
dP =
die experimentellen Ergebnisse mit verschiedenen Parameterkombina-
tionen D und L praktisch gleich gut. Die Kurven in Abb. 7 ordnen
verschiedenen werten'von L jeweils solche Werte von D zu, die zu
der besten Anpassung des Modells an die experimentellen Daten führen.
Man erkennt, daß sich die Doppler-Aussagen der statischen und konven-
tionellen Oszillator-Experimente nur geringfügig unterscheiden. Für
L = 14.SoC/(W!cm3) bzw. 26°P/(W/cm3) ergibt sich als Mittelwert der
beiden Experimenttypen
D =
Aufgrund der Unsicherheit in L und in A muß diesem Wert eine Unsicher-
heit von 14% zugeordnet werden. :Hit ß
ef f = 0.00327 ergibt sich :n = -0.0083.
Veröffentlichung zu 1216:
D. Wintzer et al.:
The SBFOR Minimum Critical Core
Nuclear Technology, Vol. 10, January 1971, p. 5-10
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122. REAKTORTHEORII
1221. Wirkungsquerschnitte und Gruppenkonstanten
Neu-Auswertung von Gi und" für U-235
(B. Hinkelmann, INR)
Für U-235 wurden der Spaltquerschnitt und die mittlere Anzahl der pro
Spaltung freiwerdenden Neutronen bis herauf zu 15 MeV neu ausgewertet,
da seit 1966 (dem Jahr, in dem J.J. SChmidt die Kerndaten für dieses
Isotop ausgewertet hatte ,-I 7), zahlreiche sehr genaue Messungen für
diese Datentypen durchgeführt worden sind. Die genaue Kenntnis des Spalt-
querschnittes für U-235 ist aber Voraus.setzung für seine Benutzung als
Standard und wichtig für die Berechnung schneller Reaktoren. Hinsichtlich
der mittleren Anzahl der Spaltneutronen für U-235 haben neuere Messungen
beträchtliche Abweichungen von der bislang als linear angenommenen Ener-
gieabhängigkeit von v im niederen Energiebereich aufgezeigt. Xitere
Messungen hatten im allgemeinen keine genügend hohe Auflösung und waren
auch nicht in genügend kleinen Energieintervallen vorgenommen worden, um
diesen Effekt zu zeigen. Die Auswertung von vberücksichtigt die neuesten
Empfehlungen der IAEA '-2 7 für den v-Wert der Spontanspaltung von Cf-252,
der in allen neueren v-Messungen als Referenz-Wert benut~wird:
Vt (Cf - 252) = 3.765 ~ 0.012
wobei" =" + "d;t p
" = mittlere Zahl der prompten Neutronen pro Spaltung
p -
und vd = mittlere Anzahl der verzögerten Neutronen pro Spaltung.
Für den thermischen v-Wert von U-235 wurde keine Auswertung vorgenommen.
Wir haben uns hier auf die umfassenden Studien von Hanna, Westcott etal.
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r-2 7 über die 2200 m/sec Konstanten thermisch spaltbarer Isotope ver-
- -lassen und folgenden Wert übernommen:
-th(v U-235) =2.4229 ± 0.0066t .
wobei wieder Vt.' = v ... Vd und v die eigentliche Meßgröße ist. Zur Er-. p p
mittlung der Gesamtzahl der Spaltneutronen Vt(E) aus den gemessenen
V (E) ha.ben wir für die Zahl der verzögerten Neutronen die experimen-p
tellen Ergebnisse von Masters, Thorpe, Smith L-3.7 benutzt. Sie sind
in illiereinstimmung mit theoretischen Erwartungen, jedoch im Widerspruch
zu älteren Messungen. Bei der Auswertung von v(E) (= Vt) wurden im be-
sonderendie folgenden Messungen berücksichtigt:
Blyumkina et a.l.;
Butler et al.;
Colvin, Sowerby;
Cond~
Hopkins, Diven;
Kuznetsov, Smirenkin;
Mether et al.;
Meadows" Whalen;
Nesterov et al.;
Prokhorova, Smirenkin;
Savin et al.;
Soleilhac et al.;
1964
1961
1965
1966
1963
1966
1964
1962, 1967
1970
1968
1970
1969, 1970
L-4_7
/-5 7
- .
/-6 7
. .
/-7 7
- -('87
- -/·9 7
- -/-10 7
- -r-",127
- -r13 7
- -/-14 7
- -/-15 7
- -/-16,17 7
- -
Die experimentellen Yp (U- 235)-Werte dieser Messungen wurden mit dem kurzlich
empfohlenen \; (Cf-252)-Wert umnormiert. Nach Berücksichtigung des Anteilsp .
der verzögerten Neutronen wrden sie durch eine glatte Kurve gertttet, die
bei der thermischen Energie durch den von der IAEA empfohlenen \;-Wert geht.
. -
4bb .. 1 zeigt die experimentellen Daten für \i(U-235) zusammen mit den Fehlern
der Meßpunkte sowie die empfohlene Kurve für \;(E) im Energiebereich von
Obis 15 MeV, Abb. 2 Aa.sselbe im Energiebereich 1.4 MeV bis 15 MeV.
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Unterhalb 1.5 MeV ist v25(E) durch eine glatte Kurve gegeben. die maxi-
male AbVeic:hungen von der linearen Energieabhängiglteit bei 0.4 Mev von
ungefähr 1.05% und bei 1.05 MeV von ungefähr 1% aufweist. Oberhalb 1.5 MeV
kann v25(E) durch Geraden verschiedener Steigung angenähert werden. Die
lineare Energieabhängigltei t wird hier modifiziert durch das Einsetzen
der (n,"n'f) Reaktion bei ungefähr 6 MeV und das Einsetzen des (n,2n'f)
Prozesses bei ungefähr 11 MeV. Die Abweichungen der gegenwärtig empfoh-
lenen ;25-Werte von den früheren KEDAK-Werten betragen im Energiebereich
unterhalb 2 MeV maximal 0.7%, im Energiebereich oberhalb 2 MeV maximal
2%. Bei einer Genauigkeit der gemessenen v(E) von <1% sind diese Abwei-
chungen als beträchtlich anzusehen.
Für den Spaltquerschnitt wurde im aufgelösten undunaufge-
lösten Resonanzbereich, d.h. unterhalb 1 keV, keine Neuauswertung vorgenom-
men, da die auf KEDAK vorhandenen of-Werte den Michaudon-Daten L-21, 22_7
entsprechen und diese von den oberhalb 1 keV jetzt empfohlenen Blons-
Werten /-19 7 im Mittel um nicht mehr als 4% abweichen. Im Energiebereich
- -1 keV - 30 keV jedoch betragen die Abweichungen zwischen diesen beiden
Meßserien maximal 15% und machten daher eine Überprüfung unerläßlic:h.
Von den in diesem Energiebereich existierenden hochaufgelösten Meßserien
von
Patrick etal.
Blons et al.
de Saussure et ale
Michaudon et &1.
Vang-8hi-diet ale
W.K. Bro~ et al.
Cao et &1.
Bowman et &1.
Cramer
/-18 7
- -
r197
- -/-20 7
- -/-21, 22 7
- -/-23 7
- -
'-24 7
- -
'-25 7
.. -
/-26 7
- -/-35 7
- -
wurden die Meßergebnisse von Blons et al. für eine Übernahme auf KEDAK
ausgewählt, da diese Messungen mit der besten Energieaufiösung unter den
oben aufgeführten durchgeführt wurden. Sie zeigen wie auch die anderen
Meßserien eine ausgeprägte Struktur im Spaltquerschnitt bis herauf zu
30 keV. Zum Vergleich dieser Messungen sind in Abb. 3 Mittelwerte der
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Meßergebnisse der wichtigsten Serien über 1 keV-Intervalle unterhalb 10
keV und über 1Q-keV-Intervalle oberhalb 10 keV bis 30 keV gegeben.
Oberhalb 30 keV wurden die experimentellen DatenpUIlk.te der schon ausge-
wählten Meßserien durch eine glatte Kurve gefittet. Berücksichtigt wurden
die Ergebnisse folgender Autoren:
Melkonian et 801.
Diven
Dorofeev, Dobrynin
Kalinin, Pankratov
Adams et 801.
White
Knoll, Pönitz
Hansen, McGuire, Smith
Cramer
Szabo et 801.
Käppeler
r277
. ...
'-28 7
.. ...
'-29 7
- ...
'-307
- -
'-31 7
- -
r327
. ...
/-33 7
- .
'-34 7.. ...
'-35 7
- -
r367
.. .-
r377
- ...
Die experimentellen Ergebnisse von Diven, von Dorofeev, Dobrynin. von
Kalinin, Parikratov, von Adams et alt und von Cramer wurden mit Ein-
schränkung benutzt.
In Abo. 4. 5. 6 sind die experimentellen af-Werte der ausgewählten Messungen
sowie die empfohlene af(E)-Kurve dargestellt. Der Energiebereich von
30 keV bis 270 keV wird in Abb. 1(. betrachtet, der Energiebereich von
200 keV bis 1.5 MeV in Abb. 5 und von 1 MeV bis 15 MeV in Abb. 6. Die
größten Abweichungen der zur Zeit empfohlenen af-Werte von den,früher
auf KEDAK empfohlenen sind im Energiebereich oberhalb 2 MeV anzutreffen
und sind dort von der Größenordnung von 10%. Diese großen Abweichungen
gehen auf die' Unterschiede zwischen den von Hansen, McGuire, Smith korri_
gierten alten LA-Messungen von Smith, Henkel, Nobles /-38 7 und den
- -
ursprüngli ehen Ergebnissen dieser Messungen zurück. In dem übrigen
Energiebereich betragen die Abweichungen maximal 3%.
Die ausgewerteten af(E). und die ,i(E)-Werte werden nach Uberp~fung und
avtl. VerbessetUI)ig V~~ CJt und Cl für U-235 aufd..as KEi)AK-File gebracbt,.
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Fortschritte bei der Verbesserung der Gruppenkonstanten im Vergleich
mit Ergebnissen integraler Experimente (E. Kiefhaber, INR)
Die Erstellung des HOXTOT-Satzes +) war ein erster Teilerfolg bei der
Verbesserung der Gruppenkonstanten. Dieser Gruppenkonstanten-Satz er-
möglichte es, die Kritikalität aller damit untersuchten Anordnungen
auf + 2% genau vorherzusagen, wobei in den meisten Fällen eine klare
Trennung der Anordnungen je nach Hauptspaltstoff auftrat: bei U 235
wurde Ubetschätzung, bei Pu 239 Unterschätzung der Kritikalität fest.ge-
stellt. Weitere, über den HOXTOT-Satz hinausgehende Verbesserungen wa-
ren jedoch notwendig, um z.B. den Unsicherheitsbereich für die Kriti-
kalitätsvorhersage zu verkleinern. Außerdem gab es einige Anordnungen,
die in charakteristischer Weise aus dem Rahmen der sonst festgestellUn
Systematik fielen. Die Ursache dieser Abweichungen sollte ermittelt und
nach M"öglichkeit beseitigt werden.
Bei der Verbesserung der Gruppenkonstanten, die über den MaXTOT-Satz
hinausgeht, wurden zunächst die gleichen Anordnungen untersucht, die
bereits bei den zum HOXTOT-Satz führenden Studien verwendet wurden.
Sie unterscheiden sich stark in ihrem geometrischen Aufbau und ihrer
Haterialzusammensetzung und damit auch in der Energieabhängigkeit des
Neutronenflusses , wie aus Tabelle 1 hervorgeht.
+)E. Kiefhaber, J.J. Schmidt (comp.)
KFK-Bericht 969 (1970)
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Tabelle 1: Charakteristische Größen einiger schneller Anordnungen
(Ergebnisse nulldimensionaler homogener Rechnungen
mit dem SNEAK-Satz)
Anordnung
Core-
Volumen
nuttlere
Spalt
energie
/-keV 7
- -
Neutronen-
lebens-
dauer
r10-7sec 7
- -
O1'U238
°cU238
Reakt10nsraten bezogen
au1'ein Spaltneutron
Leckage Spaltuna Ein1'ang
SUAK U1B
SUAK UH1B
ZPR III-10
ZPR III-25
ZPR III-48
ZEBRA-6A
SNEAK .3A1
SNEAK 3A2
SNEAK 5C
ZPR III-55
37
35
71
435
415
247
663
505
-
611
53
376
366
225
186
100
56
0.286
1.788
0.515
0.728
2.776
2.681
2.942
3.725
16.483
4.187
0.59
0.36
0.40
0.25
0.21
0.25
0.21
0.21
0.07
0.12
0.645
0.468
0.396
0.205
0.415
0.462
0.295
0.293
0.386
0.394
0.389
0.388
0.340
0.339
0.398
0.399
0.348
0.344
0.187
0.276
0.244
0.422
0.294
0.238
0.321
0.329
0.720
0.727
Die bisherigen Verbesserungen in den Gruppenkonstanten gegenüber dem MOXTOT-
Satz betra1'en die wichtigsten Brennsto1'1'isotope U235, U238, Pu239 sowie
geringfügigere Änderungen bei Pu240. Neuere Information über differentielle
Wirkungsquerschnittsdaten, z.B. die Proceedings der Helsinki-Konferenz 1970,
'Wurde weitgehend berücksichtigt. Einige wiChtige Änderungen sollen explizit
angegeben werden:
1. Bisher haben wir für U235 und Pu239 das gleiche sog. Standard-Spalt-
spektrumwie im ABN-Satt benutzt. Es hat sich gezeigt, daß wir auf
diese Bequemlichkeit verzichten müssen, da die hierdurch verursachte
Unsicherheit der Kritikalitätsvorhersage in der gleichen Größenordnung
liegt wie die überlicherweise berechneten Kritikalitätskorrekturen.
z.B. Heterogenitätskorrektur, SN-Korrektur, REMO-Korrektur, deren
Berechnung meist erheblich aufWendiger ist als die Berücksichtigung
eines anderen Spaltspektrums.
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2. Die Werte .der inelastischen Streuquerschnitt:e von U238 und Pu239
wurden erheblich verändert
3. Die Werte :für den Einfangquersohnitt von U235 unterhalb von 1 keV
wurden teilweise drastisoh reduziert.
Daneben wurden zahlreiohe kleinere Veränderungen der Gruppenkonstanten
vorgenommen. die hier nioht alle einzeln erwähnt werden können.
Mit dem jetzt verfügbaren, vorläufigen Gruppenkonstanten-Sa.tz
(Arbeitsbezeiohnung: KFK IHR-Set) konnte die Kritikalität aller unter-
suohten Anordnungen auf ;1;1 % vorhergesagt werden. mit einer einzigen
Ausnahme: hier betrug die Abweiohung 1,1% (siehe 'I'abelle 2 und Abb. 7,).
In 'I'ab. 2 und Abb. 1 ist außerdem die mittlere Abweiohung6k und die
mittlere quadratische Abweichung
/ (lüt )2' =: 1_r-~1--~-(-k-.------.---k-----.)-'2
N . 1 eff.oalo.1 eff.meas.11=
zwisohen berechneten und gemessenen Kritikalitätswerten angegeben. Man
erkennt insbesondere aus der letzten Größe eine stetige Verbesserung der
Gruppensätze bei der Entwicklung vom SNEAK-Set über den MOXTOT-Set zu
dem bishe'r noch vorläufigen KFK IHR-Set.
Außer den für unsere Untersuohungen übliohen 12-14 Anordnungen
wurden bisher zusätzlich noch zwei weitere. neuere Anordnungen mit dem
verbesserten Gruppenkonstantensatz naohgerechnet. Die Änderungen in
k
e f f gegenüber dem MOXTO'I'-Satz waren :für SNEAK-6A +0.2%, für SEFOR-1C
+0.3%. woraus sich die geänderten keff-Werte von 0.991 'bzw. 0.994 er-
geben.
Auoh bei mehr differentiellen Größen konnten z.'I'. beachtliche
Verbesserungen erreicht werden: Die berechnete Abhängigkeit der Reaktivi-
tät von der Dam,pfdichte :für die SNEAK-3A-Serie ist. wie Abb•• , zeigt.
erstmals in sehr guter Übereinstimmung mit den experimentellen Resul-
taten. Dies ist größtenteils auf den Einnuß der neuen a-Werte von
U235 unterhalb von 1 keV zurüokzuführen.
Außer der Kritikalität wurden bisher mit dem neuen Gruppenkonstanten-,
Satz hauptsächlich noch Reaktionsratenverhältnisse untersuoht. Für drei
wichtige ReaktionsratenverhältnisseRf(U238)/Rf(U235). Ro(U238)~f(U235)
und Rf(Pu239)/Rr(U235) ist das Verhältnis zwischen berechnetem und experi-
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mentellem ResuJ.tat in ':fabeJ.le 3 und Abbildung 9 angegeben. Die dabei
angegebenen Fehler beziehen sich auf die in den -als verläßlich ange-
sehenen Experimenten angegebenen Fehler. Für R~/R~ und R~/R~ ist im
allgemeinen eine recht gute Übereinstimmung festzustellen mit Aus-
nahme des vermutlich fehlerhaften experimentellen Resultats f'ür
R~/R; in SNEAK-3A2. Für R~/R~· ergibt sich eine Unterschätzung, die
mi t weicher w:erdendem Neutronenspektrum immer stärker zu werden
scheint. Dieses letzte Resultat sollte jedoch recht vorsichtig be-
urteiJ.t werden, da die in den Experimenten benutzten Meßverfahren
teilweise erstmals angewendet wurden. Hinzu kommt, daß die Inter-
pretation der experimentell gewonnenen Resultate nicht ganz einfach
ist und eventuell die bisher dafür benutzten Rechen-ModelJ.e und
-Verfahren die experimentellen Gegebenheiten nicht hinreichend genau
erfassen.
Zum Schluß soll nochmals darauf hingewiesen werden, daß der
jetzt verfügbare, verbesserte Gruppenkonstantensatz (KFK INR-Set)
noch als vorläufig zu betrachten ist. Er soll noch weiter ausge-
testet, an weiteren experimentellen Resultaten und anderen kritischen
Anordnungen- überprüft und, falls notwendig, weiter verbessert werden.
Dabei ist zu erwarten, daß die bisher erreichte, bereits recht
zufriedens teIlende . Übereinstimmung zwischen Theorie und Experiment
zumindest nicht verschlechtert wird.
Tabelle 2: Vergleich der experimentellen Kritikalitätswerte mit den unter Verwendung der jeweils besten
Daten und Methoden berechneten Kritikalitätswerten
N
N
I
-<>9
r(~k)21 (-;:;:(-)
- -~
I IJ. N 22 1 . . _ k .)
;!(Ak) • N S (kef f CalC,1 eff.meas,1i-1 '
(..)
(k f 1· - k . )e f,ca C,1 eff.meas,1
N
&= S
i=1
(-)
Tabelle 3: Verhältnis zwischen berechnetem und gemessenem Resultat für drei Reaktionsratenverhältnisse
RATENVERHÄLTNIS
8 ,..... 5 . ,.,8 1....5 ....9/n5Anordnung Mittlere Spaltenergie rkeV 7 Rf/.LLf J.\c/.LLc nf/nf
- -
ZPR III-48 193. 1.003±1% 0.993±5% 0.958±1%
ZEBRA 6A 180. 0.970±2% 0.966±1.5%
SNEAK 3A2 50. 0.193±3% 0.969±3%
ZPR !II-55 125. 0.884±1%
SNEAK 5C 1.04 0.974±5% 0.942±4% 0.136±5%
-
ANORDNUNG
SUA!( SUA!( ZPR ZPR ZPR ZER ZEBRA SNEAK SNEAK SNEAK SNEAK ZPR
U1B UH1B 1II-10 III-25 1II-48 1II-48B 6A 3A1 3A2 3B2 5C 1II-55
EXPERI- 0.86 0.945 1.000 1.000 1.000 1.000 1.000 1.000 1.000 1.000 1.031 1.000
MENT ±0.01 ±0.01 ±0.005
SNEAK- 0.855 0.918 0.999 0.980 0.977 0.975 0.974 0.994 0.989 0.984 1.026 0.958 -0.0173 0.0210Satz
MOXTOT- 0.856 0.930 '1.011 0.998 0.989 0.981 0.985 1.019 1.012 0.998 1.042 0.984 -0.0022 0.0125Sa.tz
KFK INR- 0.859 0.940 10.002 0.989 0.995 0.991 0.991 1.007 1.006 0.997 1.028 0.991 -0.0033 0.0062Satz
_I (Ak)2' -lik SNEAK--Set
11
11 ZPR
~ 1II-48B
ZEBRA ZPR SNEAK ZPR
~ 6A III-48 , r 5C III-l0
ZPR ~. SUAK ZPR SNEAK SNEAK SNEAK SUAK k -k
InI_ss UH1B 1II-25 3B2 3A2 3A1 um cale. meas. ...
_0.04
...
-0.03 -0.02 -0.01 +0.01 +0.02
t:k !(Ak)2'
ZEBRA
6A ~ ~ ..
ZPR SJlrEAK SNEAK
MOXTOT-Set 1II-48B 3B2 5C
ZPR ZPR SNEAKIII-48 1II-25 iA2
ZPR SUA!( SUAK ZPR SNEAK IIII..;55 UH1B U1B UI...10 BAl
-0.02 -0.01 +0.01 +0.02
-lik
IU:.k)2'
SNEAK
3B2
KFK INR-Set I AkmaxSNEAK I
llk. I 5C I
= +0.0074m1n I IZFR ZFR I
=-0.0109 I TIT_sc; 1II-48B ••I ZEBRA ZPR
~ 6A III-48 SNEAK~1
ZPR SUAK SUAK ZPR SNEAK
1II-25 UH1B U1B IrI-lO 3A2 ..
-0.01 -0.005 +0.005 +0.01
~
Abb~~dllng 7
N
N
I
0-
\0
Rechnung mit:
Messu,ng
Am~"Sa,tz
PMB-Satz
SNEAK-Satz
0-._.--0
~---<>
o 0
3A-1
k
eff
1.05
1.0b
1.03
1.02
1.01
3A-O
1.00
0.00
I ~ .Atome H cm" I DampfdIchte
3A-3
~- .-......
"_ - ..... A'-. ..~.--.--O
-
SNEAK-Set
HOXTOT..S~t
KFK INR~.8et
0' 0
A---~
*---'';'-';''-~
1.03'
0.99!
Abhängigkeit der Reaktivität von der Daml'fdiChte bei fester G;;ometr:ie-.
Nonnierl1ng~ keff (SNEAK-3J).2) ",-1
A'obilduni 8
Verhältnis
Abbildung 9
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von berechneten zu gemessenen Reaktionsratenverhältnissen
für verschiedene Anordnungen
ZPR. 1[-55
.
~ R~/R~ Theorie/Experiment
\1"'1 2)f-
~o
0
f
R~/R~ Theorie/Experiment r
IV
fJ
)...
R9/R5 Theorie/Experimentf f
0
i~
ü
.~
0.
..,
Fehler = Fehlerangabe des Experiments
0-
~
E =mittlere Spaltenergie
m
~ U
srrfAK
1 JU _~_~?R]I-'tI E /"keV 7SNEAK-5C 3A2 m;. -
Zf:JAA-4A
1 .0
1.0
0.8
0.8
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1222 Rechenverfahren
Erstellung von SN-Programmen
(C. Günther, W. Kinnebrock, INR)
Zur Lösung der Neutronen-Transportgleichung liegen nunmehr ein- und
zweidimensionale SN-Programme vor. Das eindimensionale Programm DTK (I)
ist eine Weite~entwicklungdes in Los Alamos erstellten Codes DTF IV.
Unter anderem wurden die Eingabe vereinfacht, weitere Konvergenzbeschleu-
nigungen eingebaut und eine Flußweitergabe ermöglicht. Die Quellschätzung
sowie die Behandlung von Bucklings wurden verbessert.
Von den beiden zweidimensionalen Programmen D(6T und SN~W wurde SN~W in
Karlsruhe entwickelt (2). Es ist bei Ausnutzung der in KFK-Bericht 1361 be-
schriebenen Grobgittermethode etwa doppelt so schnell wie ~T. Die ver-
wendeten Differenzengleichungen sind die "diamond difference schemes" von
Carlson und Lathrop, Richtungen und Gewichte wurden nach der in L-I_7 be-
schriebenen Methode berechnet. Seit Fertigstellung des Programmes wurden
etwa 20 bis 30 verschiedene Transportprobleme gerechnet und mit Programmen
wie DTK, M~CA, D~T, e tc, vergliehen. Die Übereinstimmungen waren zufrieden-
stellend. Weitere Verbesserungen des Codes sind geplant.
Literatur
L-I_7 B.G. Carlson, K.D. Lathrop
Discrete ordinates angular quadrature of the neutron transport
equation, LA 3186 (1965)
Veröffentlichungen zu 1222:
(I) C. Günther, W. Kinnebrock
Das eindimensionale Transpovtprogramm DTK,
KFK-Bericht 1381 (1911)
(2) W. Kinnebrock
Strategien zur Beschleunigung zweidimensionaler SN-Verfahren
mit Hilfe der Grobgittertechnik,
KFK-Bericht 1361 (1911)
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KAPER, ein Programm zur Berechnung Von heterogenen Flüssen, Reak-
tionsraten und Reaktivitätswerten (P. Mc Grath, IAR)
Das Programm K\PER wurde geschrieben, um Flüsse, Reaktionsraten und
Reaktivitätswerte in der Plättchengeometrie des SilliAK-Cores zu be-
rechnen. Wie aus [lJ hervorgeht, sind bei sehr starker Heterogeni-
tät die Näherungen im ZERA Programm [2] nicht mehr gültig. Auch
aas REAC Programm von Oosterkamp [3] zur Berechnung von heteroge-
nen Reaktivitätswerten gibt nicht inrrner realistische Ergebnisse [4].
Das Programm KAPER ist im Prinzip ähnlich wie die Programme ZERA
und REAC aufgebaut, bringt aber in allen Fällen realistischere Er-
gebnisse.
Die effektiven heterogenen Wirkungsquerschnitte für das Isotop v
und die Zone j sind durch
(j
aVJ
= ~<(j ~
1. tv
(j •
oJ
(J •OJ
P..
1J
P..
1J
(I)
definiert, wotei ~tv • totaler WQ. des Isotops v
a • Summe der totalen WQ. aller anderen Elemente
o (auSer v), die zum Medium gehören (bezogen auf
ein Atom von v)
i ,j- Zonenindizes
« - Reaktionsart
Pi.- SteSwahrscheinlichkeits. J. Quelle.
1.
Die Flüsse (Neutronen und Adjungierte) werden innerhalb der Zelle mit
Hilfe der integralen Transportgleichung berechnet. Die Gleichung für
die Flüsse ist
= (2)
wobei
I:. k4g
1
= I:S.k~ + AVI:f.kXg
1 1
und A = Eigenwert sind.
Wenn die Leckage vom Core berücksichtigt wird, werden die Stoßwahr-
scheinlichkeiten (P.. ) mit einem "non-leckage" Wahrscheinlichkeits-
1J
faktor multipliziert, der durch
'" g
Lg
!t (3)=
'" g '" 2
g
Lt + Dg B
'"definiert ist. Die Größen L
t
g
und ~g sind die zellflußgewichteten
Totalquerschnitte und die zellflußgewichtete Diffusionskonstante,
und B2g ist das gruppenabhängige totale Buckling.
In den Fällen, in denen die Normalzelle gestört ist, wie es manch-
mal notwendig ist für die Messung der Reaktivitätswerte oder bei der
Einsetzung eines Kanals zur Messung der Reaktionsraten, werden die
Flüsse innerhalb der gestörten Zelle, mit Hilfe von Gleichung (2)
als vorgegebene Quellgleichung (siehe unten) berechnet.
g", g
V.I: ''Y'J tJ J =
\' v k-+g", k g
t: LV. L 'Y' Pi J·• k 1 1 11.
+ (4)
Die vorgegebene Quelle wird in (4) von der Leckage der Normalzelle
des Cores berechnet, d.h. der Leckage von einer Zelle, die mit (2)
berechnet wurde.
Um Reaktivitätswerte zu berechnen, wird die Störungs theorie mit der
integralen Transportgleichung gebraucht. Die Störungsgleichung hat
folgende Form:
I t \'\' ~ g g +g \'\' '" g\, g~ +k +gök/k = -D - LL V''Y' öI:.~. +LLV,'Y' l,öI:. ($. -.. )
. J J aJ J . J J k SJ J JgJ gJ
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(4)
....
\'I A. g\, /g1<.\, kA. +k}LV. 'f' L.·L d P " 'f'gj J J k J i J 1. 1.
wobei 1/!. +k I k· +k= P.. <j>.J • J1. 1.1.
~. +k integrale Transporttheorie Adjungierte=1.
oE g = E g/ - E g (gestört - ungestört)x x x
D = Normierungsintegral
In Cores, die eine bedeutende Flußkrümmung innerhalb einiger freier
Weglängen in der Nähe der gestörten Zelle haben, wird eine gruppen-
abhängige Kosinuskurve über die Neutronen und Adjungiertenflußver-
teilung gelegt.
Die Reaktivitätswertmessungen, die in SNEAK-5C [5} und SNEAK-6 [6]
gemessen wurden, wurden mit dem KAPER Programm unter Verwendung des
MOXTOT Querschnittssatzes analysiert. Die Ergebnisse sind für SNEAK-5C
in Tabelle 3und für SNEAK-6 in Tabelle 4 und 5 gegeben.
Die Ergebnisse für SNEAK-5C in Tabelle 3 sind die Verhältnisse der
Wette in der Posmtion 1 zu Position 2 der Einheitszelle des SNEAK-5C
Cores, wie aus A&~. lOhervorgeht. Diese Verhältnisse eliminieren die
Unsicherheit Von ß
ef f und des Normierungsintegrals. Man kann sehen,
daß das KAPER Programm die experimentellen Ergebnisse ganz befrie-
digend reproduziert und insgesamt gesehen, bessere Werte liefert
als das REAC Programm.
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Tabelle 3 Verhältnisse der Materialwerte 1n SNEAK-5C
Gewicht der Rechnul1g
Probe, [gJ Meßergebnis --c-- REAC+KAPER
Pu-239 5 1. 135 1.159 1.072
U-238 5 3.440 3.325 2.Z52
U-23ß
,.-..-------·-t-·---~
60 1.545 1.650 I 1.334 I
--------,--
____~_~_o.._.,...__,~_.___•__,____ ---'~'.---. .
!
Pu-240 3 1.635 ~503 t=o481
FeZ03 3 .440 .439 .465
--_.-
+
von Oosterkamp /3/
Tabelle 4 Materialwert in SNEAK-6A
-.---- _·'-"---"---1
1.19 1.16!
Rechnung / Exp.
S " + KAPRtorprogr. E_
7 i1.0 !
I
1
1
REAC+
1. 21
1.22
1.25
512+10
-33.Z:t0 . 5
Meßergebnis
[~$/~
3.3
62.
Gewicht der
probe,[gJ
U-235
U-238
1.04
3.3
.83
1.01
1.20
3.47
1. 11
1.90
-1720:t5
-143+0.2
-31.3
4.
pu-24a
B4C 6.
EU 203 4.
Ta 220.
Na 30.
Pu-239
I
'--__---' -'--__..:- .........c----' I_~__I l. 03 '-- J
I-------I------...,.---f-----.-------...-._-...------ f-- --1----------;
740:t7 1.05 1.02 1.02 i
1-----1---------.-.---.. ~ -......------....--.---.---- -'-'-'- ....-..--- >--.------- I
2.7 107+10 .99 .9~ .99 1
.95 .98!
--+---~,.----I--'------i
!
I
1,1
.96
I
----.------------r-·-'-----+------1
-705:!:8 .91 i
+
von E.A. Fischer
Die SNEAK-6 Ergebnisse wurden auf das statische Gewicht einer DIXY-Rech-
nung normiert. Der Wert für ß
ef f = 0.00421 wurde ebenfalls einer DIXY-
Rechnung entnommen. Wie aus Tabelle 4 hervorgeht, ergibt das REAC-Programm
im allgemeinen einen größeren Heterogenitätseffekt in den Proben als
das KAPER Programm. Aber die KAPER Ergebnisse erscheinen realistischer
insbesondere für U-235, U-2J8 undB4C. Die Ergebnisse der l'la-void Ex-
perimente, die in SNEAK-6B durchgeführt wurden, in Brennstoff- und
Strukturmaterialumgebung, sind in Tabelle 5 gegeben. Die Zelle dieses
Experiments ist im 2. Vierteljahresbericht 1970 (KFK 1270/2) auf Seite
121-33 zu finden. Zusammenfassend kann man sagen, daß das KAPER Programm
die experimentellen Ergebnisse ganz befriedigend reproduziert.
Tabelle 5 Na-void in SNEAK-6B (p$/g)
Meßergebnis KAPER REAC+
._---..--.
I Na im Brennstoff -25.5 -30.72 ! -30.3INa ~m Strukturmaterial -19.0 -22.36 , -29.4I
I Verhältnis
l (Brennstoff/Strukturmaterial 1.342 1.374 I 1.031
+ von E.A. Fischer
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122-29
•
position 2
position 1
Pu02 -U02
•
U nat
.- graphite
Udepl.
Abb. 10: Principal cell structure of SNEAK- SC
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1231 theoretische Untersuchungen zur Reaktordynamik
Zustandsgleichungen der Kernbrennstoffe UC und PuC
(H. Hoffmann, IMF; K. Thurnay, INR)
Zur Berechnung der Folgen schwerer Exkursionen bei schnellenkarbidbe-
stückten Reaktoren benötigt man die "kalorische" und "thermische" Zustands-
gleichung der Brennstoffe UC und PuC; diese wurden für Temperaturen von
o °K bis ca. 20000 °K (16000 °K) berechnet. Vereinfachend wurde angenommen,
daß PuC bei 2173 °K (peritektischer Umwandlungspunkt) einen definierten
Schmelzpunkt besitzt.
a) Für Temperaturen unterhalb des Karbidschmelzpunktes wurde die kalo-
rische Zustandsgleichung über die spezifischen WärmeR des Karbides
ermittelt:
T
EMec{T)'" I dT CpMeC (T) + ~eC{O)
o
für T <TF
Abb. 1 und 2 zeigen diese Werte nebst denen der Komponenten, die aus
analogen Gleichungen berechnet wurden.
b) Oberhalb des Karbid-Schmelzpunktes liegen sehr viel kompliziertere Ver-
,
hältnisse vor. Das Karbid kommt in verschiedenen Modifikationen vor und
dissoziiert leicht in der Gasphase. Aus diesen Gründen wird der Schmelz-
punkt als Dissoziationspunkt aufgefaßt, und der Brennstoff wird als eine
Mischung von Kohlenstoff und Metall aufgefaßt. Die Zustandsgleichung
ergibt sich somit als Summe der Zustandsgleichungen der Komponenten.
Für den Kohlenstoff wird eine kalorische Zustandsgleichung von Typ a)
benutzt.
Die kalorischen Zustandsgleichungen der Metalle U und Pu werden über
das Korrespondenzprinzip und die Tabelien von Hougen et ale berechnet.
Die dabei benutzten kritischen Daten sind in Tabelle 1 zusammengestellt.
Als thermische Zustandsgleichung wird beim Kohlenstoff die extrapolierte
Dampfdruckkurve verwendet. Für die Metalle erhält man die thermische Zu-
standsgleichung ebenfalls über das Korrespondenzprinzip und die Tabellen
von Hougen (siehe Abb. 3 und 4).
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Veröffentlichungen zu 1231:
( 1) H. Hoffrnann" K. Thurnay
Zustandsgleichungen der Kernbrennstoffe UC und PUC
J. Nucl. Mat. 38 (71) 105 - 113
(2) H. Hoffrnann
Thermische Ausdelmung" spezifische Wärme und Zustandsgleichung
in "Karbidische Brennstoffe für schnelle Brutreaktoren"
KFK 1111" VIl-VI39
(3) B. Kuczera
REX, ein digitaler Code zur Berechnung dynamischer Probleme
schneller Reaktoren
Externer Bericht 8/71
Tabelle 1 tibersicht u1>er die nach den verschiedenen Methoden hergelei-
teten kritischen Daten
TK PK
VK S'K ~ = PK VKMethode (0 K) (atm) cm3( ) (~ ) RTKg-Atom
U: Cailletet 12 500 6860 73,,9 3.22 0,,495
Elrod 14200 5130 68 c 3,,50 0,,300
Hirschfel- 40 5,,95der - - -
Grosse 12 400
- - - -
diese 12 500 7688 40 5.95 0.300Arbeit
Pu: Cail1etet 10 000 1480 177 1,35 0,,319
Elrod 22 000 6000 90 2.655 0,,300
Hirschfel- 46 5,,20der - - -
Grosse 10,000
- - - -
diese 10 000 5350 46 5,,20 0.300Arbeit
N'f
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t232 Spannungs- und Verformungsanalyse von Reaktorbauteilen
(R. Liebe, R. Krieg, T. Malmberg, IRE)
Ziel der Arbeiten ist es, unter Berücksichtigung des elastischen, plasti-
schen und viskosen Materialverhaltens Methoden zur Spannungs- und Verfor-
mungsanalyse von Reaktorbauteilen zu entwickeln sowie Computerprogramme
für spezielle Probleme bereitzustellen.
Festigkeitsanalysen von Brennstabhüllrohren und sonstigen Corecomponenten
Eine Methode und ein entsprechendes Computerprogramm zur Berechnung
des elastischen Spannungszustandes in längsgerippten Brennstabhüllrohren
unter Innendruck und Wärmedurchgang wurde fertiggestellt. Ein Beitrag
für die im September ]971 in Berlin stattfindende Konferenz "First
International Conference on Structural Mechanics in Reactor Technology"
wurde vorbereitet.
Die Arbeiten zu einem zweiten Rechenprogramm, welches das plastische
Materialverhalten berücksichtigt, wurden weiter fortgeführt.
Die Untersuchungen zu dem elastischen Spannungszustand bei glatten
Brennstabhüllrohren und azimutal variierendem Temperaturfeld wurden ab-
geschlossen und zur Veröffentlichung auf der Reaktortagung 1971 in Bonn
und auf der Konferenz in Berlin vorgesehen.
Die Arbeiten zur Entwicklung von allgemeinen Variationspriuzipen der
Kriechmechanik und insbesondere die Formulierung von Variationsprin-
zipian für dünnwandige, viskose Schalen und ihre Anwendung auf das Kriech-
kollapsproblem von Brennstabhüllrohren wurden beendet. Mit der Abfassung
eines Berichtes wurde begonnen und eine Veröffentlichung für die Konferenz
in Berlin l Sept. 197], vorbereitet.
Veröffentlichung zu ]232:
R. Krieg
Zur Berechnung thermoeleastischer Spannungen infolge vorgegebener ra-
dialer und azimutaler Temperaturvariationen in Brennstabhüllrohren.
H 5 - ]80, Reaktortagung des Deutschen Atomforums" Bann (]971)
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1233 Lokale Kühlungsstörungen
(K. Gast, IRE)
Ziel der begonnenen experimentellen und theoretischen Arbeiten ist es,
lokale Kühlungsstörungen in einem Brennelement, z.B.infolge örtlicher Geome-
trieänderungen oder Blockaden von Kühlkanälen, im Hinblick auf die Möglich-
keit einer Ausbreitung der Störung und damit einer Gefährdung des Reaktors
zu untersuchen. Dabei stehen insbesondere folgende Fragen im Vordergrund:
• Unter welchen Bedingungen führen lokale Strömungshindernisse in einem
Brennelement zu örtlichem Sieden?
- Wird der Kühlmitteldurchsatz durch das betroffene Brennelement bei ört-
lichem Sieden meßbar verändert?
- Kommt es in der Siedezone zur Überhitzung und zum Versagen von Hüllrohren
infolge Dryout?
Außerdem äient dieses Programm der Entwicklung von Meßmethoden zur Detektion
lokaler Kühlungsstörungen.
Eine erste Gruppe von Untersuchungen bezieht sich auf die Strömungs- und
Temperaturverhältnisse in der kühlungsgestörten Zone, eine zweite auf die
Vorgänge bei lokalem Sieden.
1233.1 Untersuchungen zur Strömungs- und Temperaturverteilung hinter lokalen
Störungen (D. Kirsch, IRE)
Zur Berechnung mittlerer Temperaturen im Totwasser hinter lokalen Kühlkanal-
blockaden wurden Form und Volumen des Totwassers sowie der Massenaustausch
zwischen Totwasser und Hautpströmung im Wasserkreislauf des IRE experimentell
ermittelt. Form und Volumen des Totwassers (Abb. 5) wurden aus der Verteilung
des statischen Drucks für zwei Störungen bestimmt, die 14,7% bzw. 41,1%
des Strömungsquerschnitts eines Modellbündels mit SNR-Abmessungen (169 Stäbe)
vollständig blockierten. Die Ergebnisse sind im untersuchten Bere~ch unab-
hängig von der Re-Zahl.
Für die gleichen Störungen wurden die Verweilzeiten gemessen (Abb.6). Der
daraus berechnete Massenaustausch m, dimensions los gemacht mit dem Subassem-
blydurchsatz M, läßt sich auf die Re-Zahl des SNR (~I05) wxtrapolieren
~Abb.6). Die aus den gemessenen Daten berechneten mittleren Kühlmitteltem-
peraturen im Totwasser zeigt Tab. 2.
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Tab. 2: Mit den Auslegungsdaten von Na 2 (Coreeintrittstemperatur 380 °c, Coreaus-
trittstemperatur 576 °c, Subassemblydurchsatz 23,0 kg/s) berechnete mittlere Kühl-
mitteltemperaturen im Totwasser.
Coremitte
Stableistung i-w/cm_7 446
Versperrung (Flächenverhältnis
. ArlA~e.$ ) 1..-1_7 0,147 0,411
Kühlmitteltemperatur unmittelbar
vor der Blockade i-oc_7 478 489
MittL Kühlmitteltemp. im Tot-
Coreende
665!6 723!9
950
598
190
0,411
576
0,147
688!14 781:t20
1000
wasser
Siedetemperatur
Der von Argonne übernommene Code COBRA 11 zur thermohydraulischen Berechnung von
BrennelementbÜlldeln wurde mit dem angegebenen Problembeispiel erfolgreich getestet.
COBRA 11 wurde so umgestellt, daß die hier üblichen Einheiten MKS verwendet werden
können. Ein 30 0 -Ausschnitt eines SNR-BE-BÜlldels wurde gerechnet und mit THESYS
verglichen. Die Übereinstimmung ist gUt7 Der ursprüngliche Verwendungs zweck, größere
Kühlkanalverstopfungen mit COBRA zu rechnen, ist noch nicht erreicht worden. Es ist
fraglich, ob das mit einem solchen Programm überhaupt möglich ist.
1233.2 Untersuchungen zum lokalen Sieden im Natrium-Siedekreislauf
(K. Schleisiß$,IRE)
Die vorbereitenden Arbeiten zur Untersuchung des lokalen Siedens wurden mit der
Messung der Tempe~aturverteilungim Totwasser (Teststrecke "NegativbÜlldel" mit
4 blockierten Kanälen) mit Natrium fortgesetzt. Aus den gemessenen Temperaturdiffe-
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renzen wurde die Verweilzeit des Kühlmittels im Totwassergebiet berechnet.
Bei gleichen Kühlmittelgeschwindigkeiten ergeben sich für Wasser und Na-
trium gleiche Verweilzeiten. Daraus "folgt, daß der Energieaustausch zwi-
schen der gesunden Strömung und dem Totwasser im wesentlichen durch die
Wirbelbewegung erfolgt. Die unterschiedliche molekulare Wärmeleitfähigkeit
von Wasser und Natrium hat auf die Temperaturverteilung keinen Einfluß.
1233.3 Brennelementverhalten unter Siedeverzug (BEVUS)
(M. Cramer, IRE)
Nach Abschluß der ersten Versuchsphase, die 7 Siedeversuche durch Aufhei-
zen unter konstantem Druck und 4 Siedeversuche durch schnelle Drackab-
senkung nach Aufheizen auf eine vorgegebene Temperatur unter Überdn~k
beinhaltete, wurde mit der Auswertung begonnen.
Wie die Meßdaten zeigen, lagen während der Versuche zwei Belastungsarten sm
Elementkasten vor:
Druckbelastung und
Thermoschockbelastung.
Bei der Druckbelastung traten sowohl Kurzzeitbelastungen von ca. 10 msec.
Dauer auf, hervorgerufen durch Siede- tmd Kondensationsstöße, als auch
quasistationäre Belastungen von mehreren see. Dauer entsprechend der Lebens-
dauer der Blase. Die quasistationäre Belasttmg resultierte aus der Druck-
differenz zwischen dem im Element anstehenden Sältigtmgsdruck der Blase
und dem außerhalb des Kastens herrschenden Pooldruck.
Der maximal auf die Kastenwand wirkende Differenz4ruck betrug bei den Ver-
suchen mit Druckentlastung 2,35 ae , Der maximale Kollabiertmgsstoß wurde
mit 1,6 at bei den Versuchen ohne Druckentlastung gemessen.
Außer durch Druckbeanspruchung werden die beteiligten Bauteile durch Thermo-
schocks, die bei der Pulsation der Dampfblase auftreten, belastet. Bei
den vorliegenden Versuchen traten Frequenzen zwischen 0,5 und 2 Hz auf,
solange sich die Blase noch innerhalb des Brenneleme~t~bündelsbefand. Die
dabei aufgetretene maximale örtliche Temperaturänderung betrug 120 °C.
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Nach Abschluß der ersten Versuchsserie wurde der Elementkasten erneut
vermessen. Obwohl sämtliche Vet~uche mit demselben Elementkasten bei
Temperaturen von ca. 750 °c durchgeführt worden waren, konnten keine
Verformungen festgestellt werden.
Anhand der Auswertung wurden folgende Instrqmentierungsinderungen für
den 2. Elementeinsatz vorgesehen:
- Die Temperaturmeßstellenzahilwurde von 28 auf 40 erhöht.
- Es wurden zusätzliche Druckmeßstellen in Kastenmitte und am Element-
fuß vorgesehen.
- Um die bei der Pulsation auftretenden Natriumgeschwindigkeiten messen
zu können, wird in dem Elementkopf ein Durchflußmesser eingebaut.
- Zur besseren Erfassung der schnellen Vorgänge werden alle Meßstellen
mit 600 Hz abgefragt.
Die Auswertprogramme wurden den Änderungen angepaßt und verbessert. Das
zweite Mbdellelement mit der erweiterten Instrumentierung ist nahezu fer-
tiggestellt.
Veröffentlichungen zu 1233:
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1238 Untersuchungen zur technischen Zuverlässigkeit (G. Weber,IAR)
Bei den Untersuchungen über technische Zuverlässigkeit von Systemen wurde
die Honte Carlo-Methode [-I_I mit analytischen Methoden (I) verglichen.
Die Methoden können im PrinzJp für zwei Arten von Komponenten eines
Systems eingesetzt werden:
- nichtreparierbare Komponenten, deren mittlere Lebensdauer gegeben
sind, sowie
- reparierbare Komponenten, deren mittlere Lebensdauer und mittlere
Reparaturzeiten gegeben sind.
Die Ausfallwahrscheinlichkeit kann beispielsweise für ein Modell der
Notstromanlage des SNR durch ein Hone-Carlo-Programm (FIRR, Fast Breeder
Reactor Reliability) und durch ein analytisches Programm (SPAFT1 Simple
Program for Fault Tree Analysis) angegeben werden. Die Resultate für
nichtreparierbare Komponenten sind in Abb. 7 angegeben. Ein Fehlerbaum
wurde auf einige der wichtigsten Komponenten reduziert ("A2") und dann
durch FBRR und SPAFT ausgewertet.
Die Erweiterung auf reparierbare Komponenten zeigt sich als sehr wichtig,
da sich dann - nach vorläufigen Rechnungen - die Ausfallwahrscheinlichkeit
drastisch von rund 10-2 auf 10-4 reduziert. Hier geht entscheidend die
RePJlraturzeit der Komponenten in die Rechnung ein. Da wir dabei jedoch nahe
an die Grenzen der Mlöglichkeiten des Monte-Carlo-Verfahrens gekommen sind,
scheint es uns erforderlich, eine aialytische Rechnung mit SPAFT zu machen.
Eingabe-Daten sind
- Fehlerbaum und
- die mittleren Lebensdauem und mittleren Reparaturzeiten für die einzel-
nen Komponenten.
[- ~I F.W. Heuser, G. Weber
Reliability Analysis of Reactor Systems
1970 Annual Symposium on Reliability (Proc. p. 135-145), Los Angeles
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Veröffentlichungen zu 1238:
(1) G.G. Weber
Methoden zur Zuverlässigkeitsanalyse von Systemen
Tagung 1971 "Technische Zuverlässigkeit ll (Nürnberg) (p. 28';"37)
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124 ENTWICKLUNG DER INSTRUMENTIERUNG UND SIGNALVERARBEITUNG ZUR KERN-
ÜBERWACHUNG
1241. Nachweis von DurchfluBstörungen an Brennelementen
124I. I Thermoelement-Entwicklung
(H. Twelmeier, Siemens, WWM)
Die Thermoelemente aus der Bestrahlungskapsel Mol-IT (Neutronendosis
3.1021 n/cm2, Temperatur ca. 55°C, NiCr-Ni-Tbarmoelemente von fünf
Herstellern, davon 20 Thermoelemente ~ 3 mm, 60 Thermoelemente ~ 1,5mm)
wurden in den Heißen Zellen der GfK nachuntersucht.
Die wesentlichen Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen:
- Bei 2 Thermoelementen vom (J 3 mm und 2 Thermoelementen vom (J 1,5 mm
war der Mantel undicht. In allen vier Fällen kommt als utsache fal-
sche Handhabung der Thermoelemente in Frage.
- Bei einem der undichten Thermoelemente war zusätzlich als Folge der
Volumenausdehnung beim Ubergangvon MgO -->Mg(OH)2 ein Leiter abge-
rissen.
- Die Durchma8aerzunahme war bei allen Thermoelementen kleiner als 10~
und kann in dieser Größenordnung der bekannten Volumenzunahme des aus-
tenitischen MantelmaterLa1s aufgrund von Porenbildung zugeordnet werden.
- Die Änderungen der EMK betragen im Mittel ca. - 120lJV (; 3 °C) bei 100 °c
und ca. 200pV (~ 5 oe) bei 232 oe bei Thermoelementen, die keine nach-
trägliche Wärmebehandlung erfahren haben. Thermoelemente, die nachträg-
lich bei SNR-Temperatur (550 oe - 600 °C) ausieheizt wurden, zeigten bei
Temperaturen von 100 °c bis 540 oe innerhalb der Meßgenauigkeit keine EM1{-
Abweichungen mehr. Dies läßt darauf schließen, daß die zuvor beobachte-
ten Abweichungen auf ausheilbaeen Schäden durch schnelle Neutronen be-
ruhen, die Transmutation jedoch keine Rolle spielt.
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Die Thermoelemente aus den Bestrahlungskapseln Mol-IR und IS (Beutro-
nendosis 1022 nlcm2) werden im 2.. Quartal 1971 den Heißen Zellenange-
liefert und anschließend nachuntersucht.
Eine instrumentierte Bestrahlung von Thermoelementen (Bestrahlungskapsel
Mol-3G) soll um die Jahreswende 1971/72 @eginnen. Diese Kapsel enthält
20 Thermoelemente vom f/J 1,5 mm, die in Gruppen von je 4 Thermoelementen
in Tauchhülsen eingelötet sind, welche wiederum in Natrium eintauchen.
Diese Einbauart entspricht weitgehend der für den SNR vorgesehenen Ein-
bauart.
1241.3 Temperaturfluktuation am elektrisch beheizten Brennelement
(L. Krebs, G. Weinkötz, IRB)
Die im Jahre 1970 am Analogrechner durchgeführten Modellversuche wurden
nach verschiedenen statistischen Verfahren ausgewertet. Dabei war das
Ziel, eine von einem Rauschsignal r (t) überlagerte Rampenfunktion n(t)
(Abb. 1) wiederzufinden. Insbesondere wurden bei den Modellversuchen
einem Tiefpaßrauschen mit der Grenzfrequenz f g • 0,5 Hz verschiedene
Rampenfunktinuen überlagert, deren maximale Amplituden stets kleiner wa-
ren als die Spitzenwerte des Rauschsignals. Vom Gesamtsignal (Abb. 2)
1 . 1
- 1m-
T..... T
x(t) - r(t) + n(t)
wurde zunäehst die Autokorrelationsfunktion (Abb. 3)
1
7
0
x(t) • x(t+T)dt
cebildet.
(1)
(2)
Bei der Grenzfrequenz von 0,5 Hz ist eine Meßzeit T von ca. 3 Minuten als
ausreichend an:zusehen, um die Grenzwertbedingung von (G1.2) zu erfüllen.
Für die verschiedenen Sigualfunktionen n(t) ergaben die Berechnungen der
Autokorrelationsfunktionen keine eindeutige Zuordnungen zu den Signal-
funktionen. Dagegen konnte aus den Autokorrelationsfunktionen die Grenz-
frequenz des Rauschsignals s.tets ermittelt werden, wodurch man eine zu-
sätzliche Information über System und Geber bekam.
124-3
Bei dem zweiten möglichen statistischen Verfahren wurden für dieselben
Gesamtsignale x(t) die Faltu~gskorrelationsfqnktionen
f
fxx JTO(T) • lim.!T+ao T x(T-t) • X(t+T) dt (3)
berechnet. Das hierzu notwendige Digitalprogramm wurde erstellt und ge-
testet.
Abb. 4 zeigt die Faltungskorrelationsfunktion für den Fall der in Abb.
dargestellten Rampe, die zum Zeitpunkt t E • 100 sec einsetzt. Dieser
Einsatzpunkt t E, der im Gesamtsignal durch das Rauschen verdeCkt ist
(Abb. 2), kann nach der Gleichung
(4)
aus dem Faltungskorrelogramm wiedergewonnen werden. In Gleichung (4) be-
deuten t A die Zeit, bei der die Faltungskorrelation zu steigen beginnt,
und T die gesamte MeSzeit. Aussagen über Empfindlichkeit, Genauigkeit
sowie technische Realisierbarkeit des hier skizzierten Verfahrens können
noch nicht gemacht werden; sie sind Gegenstand weiterer Untersuchungen.
Zur Messung der Temperaturfluktuation wurdenan einem 61-Stabbündel 2 ge-
eignete Thermoelemente (0,5 mm ~, NiCr-Ni) ausgewählt, deren Anordnung
in Abb. 5 schematisch dargestellt ist. In diesem Bündel ist der Zen-
tralstab als Heizstab ausgebildet. Entsprechend den MOdelluntersuchungen
wurde hierbei die Signalfunktion durch einen rampenförmigen Anstieg
der Heizleistung im Zentralstab verwirklicht. (Abb. 6)
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Anordnung der Temperaturfühler am Brennelement Abb.5
42cm
NlkWJ Stableistung am BE-BÜNDEL im NA -Kreistaut Abb.6
100 180 t (ßec]
ETH(t)
1,0
0,5
Thermospannung eines QSmm NiCr- Ni - Thermoelementes Abb.7
am BE-BÜNDEL-Austritt
100 180 t (sec)
qs
Faltunqskorretation von E TH(t) Abb.8
100 180 r [sec]
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Die zugeführte Heizleistung wurde variiert, der Einsatzpunkt konstant
gehalten. Dabei ergab die Temperaturmessung mit dem Thermoelement THa
den Anstieg der Heizleistung exakt wieder, so daß in diesem Fall die
statistischen Auswertungsverfahren keinen zusätzlichen Informationsge-
halt lieferten. Am Brennelementausgang (etwa 40 cm unterhalb der Brenn-
stabenden) wurde mit dem Thermoelement TH ebenfalls ein der Änderung der
A
Heizleistung entsprechender Temperaturverlauf gemessen. Statistische
Temperaturschwankungen am BE-Austritt konnten mit dieser Versuchsanord-
nung nicht nachgewiesen werden. Allerdings war das Signal von einer star-
ken niederfrequenten Schwingung (f • 1,5 Hz) überlagert, deren Herkunft
noch nicht analysiert werden konnte. Dabei ist zu berücksichtigen, daß
das rampenförmige Temperatursignal (Abb. 7) nur durch eine geeignete
Kompensationseinrichtung und zusätzliche große Verstärkung (VP& 2000)
des ciynamischen Signalanteils zu gewinnen war. Abb. 8 zeigt den Verlauf
der hierzu gehörenden Faltungskorrelationsfunktion mit dem Wert
t A • 30 sec, woraus nach GI. (4) die Einsatzzeit tE~105 sec zu berech-
nen ist.
Weitere Messungen sollen darüber Aufschluß geben, inwieweit der vorhan-
dene Na-Kreislauf für die Fortführung der Blockageuntersuchungen geeig-
net ist.
124% Hüllenüberwachung von Brennelementen
1242. J Abscheidung und Nachweis von Spaltgas am Brennelementaustritt
(H. Will, IRE)
Zur Detektion von Blasen im Kühlmittel eines schnellen Reaktors, wie sie
nach lokalen Verstopfungen oder Hüllrohrbrüchen in einem Subassembly auf-
treten können, ist im IRE ein Zyklonabscheider mit Blasenerkennung entwickelt
worden.
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In dieser weiterführenden Arbeit soll nun nachgewiesen werden, daß das
Kühlmittel in diesem Zyklonabscheider bE!reits 10 intensiv vermischt
wird, daß der zusätzliche Einbau einer Mischstrecke zum Abbau von Te~
peraturgradienten nicht erforderlich ist.
In den vorgesehenen Experimenten werden Temperaturgradienten durch Fazb-
einspritzung simuliert. Die bestehende Versuchseinrichtung wurde so um-
gebaut, daß in einer Ebene kurz nach dem Abscheider 13 Proben aus einem
Querschnitt entnommen werden können. Dabei ist die Probenahme so ausge-
führt, daß innerhalb eines frei wählbaren ZeitinterValls bis zu 15 Pro-
ben an jeder der 13 Probenahmestellen anfallen können.
Die Vorrichtung einschließlich Probenahme ist nahezu fertiggestellt.
1244 Ultraschall-Meßtechnik in Natrium
(H. Rohrbacher, R. Bartholomay, H. Arnswald, IRE)
Die Ultraschalldämpfung in Natriumteststrecken wurde im Hinblick auf die
Einsatzmöglichkeit langer Xoppelstangen bei unterschiedlichen Natrium-
Temperaturen gemessen. Die Schall-Übertragungsfunktion liefert dabei die
erwarteten und von den klassischen Theorien tStokes, Kirchhoff) abweichen-
den Werte für die Absorption lengitudinaler Schallwellen oberhalb 1 MHz.
Für den austenitischen Stahl WSt. Nr. 4571 wurde die von MASON und McSKIMIN
beschriebene und materialspezifische Streuung bzw. Diffusion der Ultra-
sc.~allwellen in Stahl ab 7 MHz beobachtet. Es empliehlt sich daher nicht,
die Ultraschallversuche über diese Frequenz hinaus zu verlegen.
Vorbereitende Arbeiten zur Ultraschall-Echolottechnik in Natrium wurden auf-
genommen. Zusammen mit der Übertragungsdämpfung einer Natrium-Versuchs-
strecke wurde die Anpassung der mechanischen Impedanzen ermittelt. Die Er-
gebnisse zeigen jetzt schon, daß Mehrfach-Echos in den verwendeten Koppel-
stäben eine sorgfältige Auswahl der Eigenresonanzen der Wandlerelemente
unter Berücksichtigung der jeweiligen Brequenzkonstanten notwendig machen.
Veröffentlichung zu 124:
K. Gast
Eine Methode zur schnellen Detektion und Lokalisierung von Hüllrohr-
schäden in natriumgekühlten schnellen Reaktoren.
H 8 - 221, Reaktortagung des Deutschen Atomforums, Bonn (1971)
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1252. Natriumbrand-Versuchsprogramm
(S. Jordan, E.Rühl, IAR/AFTS)
Die technischen Einrichtungen zur Durchführung der Natriumbrand-Versuche
hinsichtlich der Aktivitätsfreisetzung bei Störfällen befinden sich im
Bau bzw. in der Erprobung.
Hierbei handelt es sich im wesentlichen um die Baugruppen
AReaktionsgefäß mit Analysenböx
B Natriumofen
e Auffang-Vorrichtung für Natrium
D Meß- und Analysentechnik
A Das Reaktionsgefäß befindet sich z.Zt. im Bau. Es besteht aus einem fünf-
teiligen Edelstahlzylinder mit einem Durchmesser von J m und einer Ma-
zimalhöhe von 5,5 m. Diese Höhe kann bis auf ca. 2 m verringert werden.
Innerhalb des Gefäßes auf dem Behälterboden befindet sich die Auffang-
vorrichtung für das Na, deren Inhalt nach Herablassen des Bodens durch
eine Schleuse in die Analysenbox überführt werden kann.
B Auf dem Behälterdeckel wird der Na-Ofen angebaut. Dieser elektrisch be-
heizbare Ofen wurde so konstruiert, daß bis zu 1 kg Na bei Temperaturen
zwischen 100 oe und 550 oe durch Düsen verschiedener Querschnitte in
das Reaktionsgefäß eingebt:!acht werden kann. (Der Na-Ofen befindet sich
im Baustadium).
e Das geschmolzene Natrium durchfällt im Reaktionsgefäß eine definierte
Atmosphäre und wird in einem Mantelgeiäß aus Edelstahl aufgefangen. Der
innere Auffangbehälter und sein geschlossener Mantel si~d mit flüssigem
Snwekstöff gefüllt. Durch starkes Abpumpen wird über dem Stickstoff im
Mantelgefäß ein Unterdruck erzeugt. Der hierdurch verdampfende Stickstoff
kühlt das Gefäß unter den Siedepunkt ven N2•
lZ5-Z
Von dieser Auffang-Vorrichtung wurde zunächst ein kleineres Modell
hergestellt, mit dessen Hilfe Laborversuche durchgeführt wurden.
Untersuchungen mit verschiedenen flüssigen Metallen "und auch brennendem
Natrium haben gezeigt, daß es auf diese Weise möglich ist, mindestens
50 % der vom Metall an den StLcks tof'f abgegebenen Wärme abzuführen.
Die Vorteile dieses Auffängers sind:
- Verringerung des Druckanstiegs im Kessel durch verdampfenden
Stickstoff auf maximal 0,1 atü.
- Sofortige Unterbrechung der Natrium-Luft/Wasser-Reaktion und
- Verwahrung des Reaktionsproduktes bis zur Analyse in einer abso-
lut inerten Atmosphäre.
D Zur Ermittlung der Reaktionsraten und Aerosolparameter wurden Meßketten
entworfen, deren KomponenUen die Messung folgender Größen gestatten:
0z-Gehalt und relative Feuchte des Gases im Kessel, Temperatur, D~uck
(statisch und dynamisch) und die Aerosolkonzentration.
Es wurde weiterhin in Vorversuchen der Sauerstoffgehalt in Natrium be-
stimmt. Diese Sauerstoffbestimmung einer repräsentativen Probe im auf-
gefangenen Natrium gibt Aufschluß über die Raten der Natrium-Luft/Was-
ser-Reaktion.
Hierbei wird das Natrium durch Amalgamierung von Natriumo~yd getrennt.
Für die Versuche wurde eine von Dorner vorgeschlagene Anordnung ver-
wendet. Die Genauigkeit der Oxydbestimmung lag bei! 0,02% der Proben-
menge. Unter vereinfachenden Annahmen bedeutet dies, auf die gesamte
Atmosphäre im Reaktionsgefäß bezogen, daß die sauerstoffhaltigen Reak-
tionsprodukte im Natrium noch bei einem Sauerstoffgehalt von 10 ppm
nachgewiesen werden können.
Eine Vorrichtung zum Testen von "Filterzellen am Na-Brand-Versuchsstand
wurde entwerfen. Mit ihrer Hilfe wird es möglich sein, industriell ge-
fertigte Filter hinsichtlich ihrer Beständigkeit gegehüber Natriumöxyd-
Aerosolen zu untersuchen.
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1254.2 Kontamination von Kühlkreisläufen (H.H. Stamm, IRCH/AFTS)
Durch wiederholte Messungen von Spaltproduktgemische mit einem y-Spek-
trometer ist es möglich, kurz- und langlebige Radionuklide ohne chemische
Trennungen in den gleichen Proben zu bestimmen. Auf diese WEise wurden
auch die komplexen Gemische quantitativ analysiert, die im FR2-Heiß-
dampfversuchskreislauf aus kontaminiertem Heißdampf auf Materialproben
abgeschieden wurden. In Tabelle 1 sind als Beispiel die Ergebnisse mehr-
facher Messungen an Edelstahlcoupons(Ti-stabilisierter IBIB-Stahl W.Nr.
4541) zusammengestellt worden. Quelle der Spaltprodukte war eine
1 mm f/J Böhrung in der Hülle eines verkürzten HDR-Stabs, in dem sich vi-
brationsverdichtetes U02-Pulver (3,17% U-235) als Brennstoff befand. Be-
merkenswert ist dabei vor allem der hohe Anteil des Np-239 an der Gesamt-
aktivität. Beim vorhergehenden Versuch mit Leckbohrung im Spaltgasplenum
und bei Experimenten mit pelletiertem Brennstoff unter sonE gleichen Be-
dingungen konnte kein oder nur wenig Np-239 auf den Proben nachg~wiesen
werden.
Tabelle 1
125 - Lt
Versuch Beta
Aktivität auf Edelstahl-Proben W.Nr. 4541
(20 x 14 mm, elektropoliert, parallel z , Dampfstrom)
Coupon-Nr. T52 T13 T14 T53 T15 T16
Dicke 1 mm 0.5 mm 0.5 mm 1 mm 0.5 mm 0.5 mm
2Nuklid Aktivität am Ende der Expositionszeit (nCi/cm )
I
Mo-99 58 I 75 87 66 75 81Te-132 420 477 509 557 539 577 I
J-13l 35 38 32 42 38 55
Ba.-140 39 38 17 22 23 15
Ru-103 3.6 10.5 6.2 3·7 4.4 4.0
Ru-Rh-l06 0.10 l 0.27 0.20 0.13 0.13 0.13
1Ce-141 10.9 26 16 8.6 8.9 7.1
Ce-l44 0.62 4.4 3.1 0.76 1.21 0.93
Zr-95 1.41 I 16 7.6 2.4 3·5 2.8 I
Sb-125 0.15 0.13 0.09 0.15 0.11 0.10
--
'-__c____ !-------_.
Np-239 134 268 29 99 137 131
--
~.
--_..-' ---
Sb-122 25 14 19 27 17 14
Sb-124 14 16 15 12 13 13
Cr-51 23 78 70 20 17 21
Co-60 1.11 3·9 4.0 1.13 1.5 1.16
Fe-59 0.62 I 3.6 3.6 0.92 0.94 0.97
Ta-182 2.0 I 13 15 2.9 3.8 3·3I,
Mn-54 0.09 I 0.33 0.24 0.07 0.10 0.07
Ag-II0 0.07 0.05 n.a. I 0.14 0.04 0.05
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1261 Schwingungsverhalten von Brennelementen
(J. Kadlec, K.D. Appelt, W. Krüger, IRE)
Die Auswertung der 1970 abgeschlossenen Untersuchungen der Reproduzier-
barkeit der schwinaungserzeugenden Druckpulsationen und der resultieren-
den Brennstabschwingung am Na 1/2 Modellsubassembly (1) in Versuchskreis~
läufen in Karlsruhe und in Ispra wurde abgeschlossen und zur Veröffent-
lichung vorbereitet (2). Dabei wurde festgestellt, daß sich die Niveaus
und die Struktur der Druckpulsationen in den verschiedenen Kreisläufen
stark voneinander unterscheiden. Die dadurch verursachte Streuung der
Schwingungsamplituden der Brennstäbe bleibt aber im Bereich von etwa
! 50%, so daß auf eine begrenzte Ubertragbarkeit der im Versucbsloop ge-
wonnenen Ergebnisse auf den Zustand im Reaktor geschlossen werden kann.
Diese Arbeit wird noch mit den geplanten Untersuchungen des Einflusses
der Kühlmitteltemperatur und der künstlich erzeugten Turbulenz auf den
Schwingungszustand ergänzt. Die Streuung der in (2) gemessenen quadra-
tischen Mittelwerte der Relativen Biegedehnung des schwingenden Brenn-
stabes q, die mit den entsprechenden Werten des dynamischen Drucks et
des strömenden Kühlmittels normiert sind, ist in Abb. 1 graphisch darge-
stellt, dabei bezeichnet Re die mittlere Reynoldszahl des strömenden
Kühlmittels.
Für die geplanten Untersuchungen der Mikrostruktur der Kühlmittelströmung
in Brennstabbündeln wurde der im IRE vorhandene Wasserversuchskreislauf
mit je einem Dämpfungsbehälter vor und hinter der Teststrecke ausgestattet.
Die damit erzielte Herabsetzung der störenden Druckpulsationen in der
Teststrecke ist in Abb. 2 illustriert, wo die dimensionslose Spektral-
dichtefunktion der Druckpulsationen über der dimensionslosen Kreisfrequenz
aufgetragen ist. Aus dem Diagramm folgt, daß die Eigenschaften des umge-
bauten Kreislaufes nun vergleichbar sind mit den Eigenschaften der Kreis-
läufe, die speziell für akustische Messungen L-l,2_7errichtet worden sind.
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Veräffentlichungen zu 1261:
(1) W. Krüger, R. Schwemmle
Untersuchung der Eigenfrequenzen, der Norma1- und
Dehnungsfujktionen und der Dämpfung der instrumentierten
Modellbrennstäbe des Na 1/2 Modellsubassemb1y
KFK-Bericht 1337, EUR 4572d, Dezember 1970.
(2) K.D. Appe1t et a1.
Experimental Investigation of Loop Caused Inf1uences
on Parallel F1aw-Induced Vibration of Fue1 Pins
KFK-Bericht 1385, EUR 45748, März 1971.
Literatur:
li7 H.P. Bakewe11 et ale
Wall Pressure Correlations in.~urbulent Pipe Flow,
v.s. Navy Underwater Sound Lab. Rep. 559, August 1962.
L~7 G.F. Carey et ale
Acoustic Turbulent Water Flow Tunnel, J. Accoust. Soc.
of America 1967; !L, 2, 373-379
1262 Untersuchungen von Reaktorbautelien
1262.3 Versuche zur Werkstoffpaarung unter Natrium
Verschweißversuche 'tK. Mattes, IRE)
Die vier ersten Verschweißversuche der 2. Versuchsphase wurden durchgeführt.
Bei diesen Versuchen wurden durchweg Proben mit geläppten Kontaktflächen
verwendet. Hierdur~h konnte die bisher aufgetretene Streuung der Heßer-
gebnisse wesentlich verringert werden. Bei einem Versueh mit Paarungen aus
unterschiedlichen Wirkstoffen zeigte sich jedoch, daß infolge der thermischen
Differenzdehnung bei der gegenwärtigen Testmethode die zu messenden Baft-
kräfte verfälscht werden.
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Insgesamt zeigten die Ergebnisse eine gewisse Unabhängigkeit der durch
das Verschweißen auftretenden Haftkräfte von der Flächenpressung•. Hier-
aus resultierte eine Modellvorstellung, nach der nur derjenige Flächen-
anteil ganz oder teilweise verschweißt, der durch das Aufeinanderpressen
plastisch verformt werden ist. Für den Grad der Jerschweißung konnte
somit eine Vergleichsgröße (Verschweißfaktor~) aus Haft- und Anpreß-
kraft, sowie aus Warmstreckgrenze und Zerreißfestigkeit einer gegebenen
Paarung definiert werden.
Zur Bestätigung dieser Modellvorstellung und darüber hinaus zur Ermitt-
lung von Abhängigkeiten dieses Verschweißfaktors von Einflußgrößen wie
Spültemperatur, Spülzeit, Testtemperatur und Anpreßzeit werden zur Zeit
geeignete Versuche durchgeführt.
Verschleißuntersuchungen in Natrium (E. Wild, IRB)
Der neue VerschleißpJ:üfstand NV-II [-1_7 wurde in Betrieb genommen. Die
Funktion der Bewegungsmechanismen in den vier Teststrecken (Stift-Scheibe-
Geometrie) sowie des meß- und regeltechnischen Teils der Anlage wurden
unter Betriebsbedingungen erprobt. Danach wurden in über 1000 Stunden
Betriebszeit 23 Verschleißversuche mit den folgenden Materialpaarungen
durchgeführt;
Inconel 718 - Inconel 718
Colmonoy - 1.4961
Stellit - 1.4961
Akrit Co 50 - Akrit Co 42
Armco-Eisen - Akrit Co 50
Diese Versuchsserie galt der Bestimmung des Verschleißverhaltens unter
Berück~ithtjgung der Eintauchzeit einer Materialpaarung in Natrium vor Be-
tätigung der Bewegungsmechanismen. Hierzu wurden parallel laufende Ver':-
suche ohne und mit einer konstanten Eintauchzeit von IS Stunden durchge-
führt. Die untersuchten Materialkombinationen zeigten folgendes Verhalten:
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Inconel 718 - Inconel 718:
--------------------------
Die gemessenenVerschleißraten aus den Versuchen mit Voreintauchzeit
lageIl i.m nu.rch,sc:hIlitt niedriger und wesent,lich einheitlicher als jene
ohne Berücksichtigung einer Voreintauchzeit.
Alle Pa:arungen mit dem austeIlitischen Stahl 1.4961 zeigten mit und ohne
Voreintauchzeit starke Au'schweißeffekte auf den Colmonoy- und Stellit-
Stiften.
Die Werte für Stellit 1 gegen 1.4961, ohne vorherige Verweilzeit der
Proben in Na, stimmen weitgehend mit Ergebnissen aus früheren Versuchen
überein.L 2_1.
Akrit Co 50 - Akrit Co 42· Armco-Eisen -- Akrit Co 50:-------------------------~---------------------------
Hierbei ließ sich keine eindeutige Aussage zum Einfluß der Voreintauch-
zeit von 15 Stunden auf das Verschlei8verhalten machen.
Aufgrund der vorliegenden Ergebnisse ist eine eindeutige Entscheidung, ob
alle zukünftigen Versuche erst nach einer definierten Voreintauchzeit ge-
startet werden sollen, noch nicht möglich. Es werden daher an ausgewählten
Haterialpaarungen weitere systematische Untersuchungen mit variabler Ein-
tauchzeit durchgeführt.
Literatur zu 1262:
L-l_7 B. Wild, K.J. Hack, G. Drechsler:
Die Prüfstände zur experimentellen Untersuchung des Verschlei8-
verhaltens von Werkstoffkombinationen in strömendem Natrium.
(Veröffentlichung in Vorbereitung)
L-2_7 E. Wild, K.J. Hack, H. Hoffmann:
Experimentelle Untersuchungen des Verschlei8verhaltens von Stählen
und Legierungen in flüssigem Natrium.
KFK-Bericht 1251, August 1970
Veröffentlichungen zu 1262:
(I) F. Hofmann
Temperaturfelder in Brennstoff, Hüllrohr und Kühlmittel
in Brennelementen mit symmetrischer und asymmetrischer
Bündelgeometrie.
H 5 - 133, Reaktorta~ung des Deutschen Atomforums, Bonn (1971)
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]263 Versuche zur thermo- und hydrodynamischen Core-Auslegung
1263.] Thermo- und hydrodynamische Untersuchungen
1263.]0 Theoretische Betrachtungen
(W.Baumann, S. Malang, K. Rust, IRB)
Eine einfache Nachbildung der Strömungskanäle lingsdaachströmter Stabbündel
stellt die Ringraum-Geometrie dar. Zahlreiche analytische Studien zur
Bestimmung der Temperaturfelder im exzentrischen Ringraum wurden bereits
durchgeführt unter aer Annahme entweder einer azimutal konstanten Wärme-
stromdichte L-]_I oder einer azimutal konstanten Temperatur L-2_1 an der
inneren bzw. äußeren Oberfläche der Hülle.
Mit Hilfe des Relax-Programmes L-3~ wurde untersucht, inwieweit durch
diese Annahmen Abweichungen zu einem Brennstab oder zu einem elektrisch
beheizten Stab entstehen.
Die Ergebnisse sind in Abb. 3a und 3b dargestellt. Aufgetragen ist der
Verlauf der Oberflächentemperatur und des Wärmestromes über dem Umfang für
einen Oxid-Brennstab, für einen indirekt elektrisch beheizten Stab mit Bor-
nitrid-Isolierung L-4_7 und für die Annahmen einer konstanten Temperatur
sowie eines konstanten Wärmestromes an der inneren Hüllrohroberfläche. ·ES
ist ersichtlich, daß die Verhältnisse an einem Brennstab am besten durch
die Annahme Biaer konstanten Wärmestromdichte an der inneren Hüllrohrwand
beschrieben werden können. In weiteren Untersuchungen soll festgestellt
werden, wie ein elektrisch beheizter Stab beschaffen sein müßte, mit dem
die Verhältnisse bei einem Brennstab hesser simuliert werden können.
Mit dem MISTRAL-Rechenprogramm L-S_7wurden die Temperaturprofile im Bün-
delquerachnitt des SNR-Brennelementes Nr. 6]6 bestimmt. Sie wurden ver-
glichen mit Ergebnissen, die Interatom mit den beiden Programmen HYDRA und
THEA ermittelte. Ein wesentlicher Unterschied dieser Programme zu MISTRAL
besteht darin, daß HYDRA und THEA als Austauschfunktion zwischen den ein-
zelnen BE-Kanälen dur die Wärmeleitung des Kühlmittels, nicht aber die
Kühlmitt~Quervermischung~ berücksichtigen.
126-8
konst. Wärmefluß
an der inneren
Hüllr0hroberfläehe
Brennstab
Heizstab
konst. Temperatur
an der inneren
Hüllrohroberfläche
Heizstab
Tt
Exzentrizität e=0,2727
-4-'
Tt
T
Tt 3Tt Tt 'P
T T ,
I i-~~
Tt
T
I·Abb.3b
o
0,3 -+--------+----,-------t--------;~
0,2 -+----'----------+-----_t_----..v---.:~---+----
0,1 -+--~----+----_____.II~~----+-----_+_
-0.2 -+-------/-----_t_------T-
-0,1 -t----=- "---------..~--'----------r-------+-----
0,75 ,...{.-__----+---'----------t--,--------'--------+--'-------~~--=t_
1.25-+--~----t-----_+----~
1,0
21 EerQ"
E
~ u
'- .C>;=
l-----J 0.5 +---~~
E1..- E
I er 0.4 -+-------+-----_t_------+--,,''---7'''---_t_
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an der inneren Hüllrohroberfläche eines Natrium gekühlten Stabes
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Abb. 5: Temperaturverteilung im SNR-BE Nr. 616 am Austritt
aus der Spaltzone. berechnet mit MISTRAL für ~ • 5 ~m
Die mit MISTRAL berechnete Temperaturverteilung des Kühlmittels wurde
einmal unter ausschließlicher Beachtung der Wärmeleitung (}.taO %lcm),·
zum anderen unter Berücksichtigung der Wärmeleitung und der Quervermi-
schung des Kühlmittels (}.t • 5%/cm) berechnet.
Abb. 4 zeigt die Kühlmitteltemperaturen in den Teilkanälen auf einer
Wandtraverse. (Die längs der Abszissenachse eingetragenen Teilkaaal-
nummern von IA und GfK beziehen sich auf dieselbe Traverse und unter-
scheiden sich nur infolge verschiedener Numerierungsschemata). Die
Gr6Be der Quervermischung hat auf die Temparaturen im inneren Bündel-
bereich ersichtlich so gut wie keinen Einfluß. Die mit HYDRA und MISTRAL
berechneten Profile fallen in diesem Bereich zusammen.
In den äußeren Bündelzonen, wo Temperaturunterschiede von etwa 50 °c
zwischen den Kanälen auftreten, besitzt der Energieaustausch eine nicht
zu übersehende Bedeutung:
Für }.t • O%/cm verläuft die mit MISTRAL berechnete
Temperaturkurve weitgehend parallel zum HYDRA-Profil,
für }.t • 5%/cm verläuft die mit MISI!AL berechnete
Temperaturkurve weitiehend parallel zum THEA-Profil.
Nach Abb. 5 unterscheiden sich die Temperaturen der Eckkanäle von denen
der benachbarten Wandkanäle h6chstens um einige Zehntel Grad C.
Dabei liegen die Temperaturen der Waadkanäle durchweg um etwa 20 0C unter
4enen der benachbarten Innenkanäle.
1263.11 Wärmeübergangsmessungen im zentrischen und exzentrischen Ringraum
(P. Donath, H. Sohn, D. Weinberg, G. Weink6tz, IRB)
Die für die praktischenun4theoretischen Untersuchungen im zentrisch-exzen-
trischen Ringraum notwendigen Vorbereitungen wurden weitergeführt. So
konnten die Miniatur-Anemometer in Wasser erprobt und geeicht, Teststrecken-
einsätze für Wasser und Natrium fertiggestellt und eine Meßvorrichtung für
Anemometer konstruktiv abgeschlossen werden.
Die mathematische Behandlung des zentrisch-exzentrischen Ringraums wurde
ebenfalls weitergeführt, insbesondere der L6sungsweg der das Problem be-
schreibenden nichtlinearen I~gro-Differentialgliichung.Die Frage nach
der Länge des thermischen Einlaufs bei St6rungen im Ringraum wurde ein-
gehend behandelt.
1263.12 Lokale Wärmeüberganssmessungen an Bündelgeometrien
(R. !foller, H. Tschöke, tRB)
Zur Bestfmmung der Oberflächentemperatur von Heistäben und zur Ermitt~
lung des Temperaturfeldes im Bereich eines in die Heizstabwand eingelö-
teten Thermoelementes wurde für das Relax-Programm l-J_' ein im Ver-
gleich zu früheren Rechnungen verfeinertes Netzwerk (450 gegenüber 100
Punkten) erstellt, welches einen60o-Sektor des Stabquerschnittes sowie
den zugehörigen Kühlkanaiteil abdeckt.
Die Aufgabe wurde als zweidimensionales Wärmeleitproblem gelöst. Der Heiz-
leiter bildet die Wärmequelle, der Kühlkanal die Wärmesenke. Es wird
Kolbenströmung angenommen; damit sind die Wärmesenken im Kühlkanal gleich-
mäßig verteilt.
Die nun möglichen Rechnungen sollen den Einfluß der wesentlichen Stör-
parameter auf die Größe der Meßungenauigkeit aufzeigen und damit zur
optimalen Instrumentierung des Heizstabes führen.
1263.12 Untersuchunsen zur Kühlmittel~Quervermischungin Na-sekühltem
Brennelement
(W. Baumann, E. Baumgärtner, H. Hoffmann, IU)
Die Untersuchungen mit drahtförmigen Abstandshalternwurden für ver-
schiedene Wendelsteigungen fortgeführt und die weiteren Vorhaben durch
Betrachtungen zum Einfluß der Kühlmittelquervermischung auf die Tempe-
raturverteilungen im Bündelquerschnitt für verschiedene Abstandshalter-
typen definiert.
1263.14 Entwicklung und Erprobung von Hochleistungsheizstäben
(V. Casal, IRB)
Die in L-6_1 beschriebenen Dauertests an Heizleitern mit BN als Iso-
lator wurden bis zu folgenden Leistungsdaten fortgesetzt:
Hüllentemperatur 4. Lauf:
Heizflächenbelastung:
Stromleitertemperatur:
Versuchszeit:
150 °c
2850 'Qlcm
1100 °c
700 h
Die bisher erreichte Betriebszeit eines Stabes bei 150 °c Hüllentempe-
ratur und bei einer Heizflächenbelastung von 550 - 770 Wlcm2 beträgt
nunmehr 2000 h.
Die Fertigungs- und Entwicklungsarbeiten'an Hochleistungsheizstäben mit
verdichtetem BN-Pulver wurden damit abgeschlossen. Ihre Erprobung bei
höheren Kühlmitteltemperaturen in Natrium- und Heißdampf-Teststrecken
wurde vorbereitet.
Die weiterführenden Entwicklungsarbeiten konzentrieren sich auf die
Leistungssteigerung der Stäbe durch Ersetzen des bisher aus Edelstahl
bestehenden Stromleiters durch einen solchen aus hochschmelzenden Me-
tallen.
1263.2 Mechanisch-hydrodynamische Untersuchungen an natrium-gekühlten
Brennelementen
(E. Baumgärtner, G. Drechsler, G. Frees, !RB)
Es wurde ein 2000-Stunden-Langzeittest mit dem 61-Stabbündel aus Hüllrohren
mit 6 integralen Wendelrippen als Abstandshalter durchgeführt, um das
Verhalten der Brennstäbe im Bündel und den Metallabtrag an den Berührungs-
stellen zu bestimmen.
Die Abmessungen des Bündels sind:
Stabdurchmesser:
Rippenkopfdurchmesser:
Rippenbreite:
Stablänge:
Schlüsselweite des Sechs-
kantrohres:
6_
7,9 mm
0,6 mm
1500 mm
62,8 mm
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Die Betriebsdaten des Brennelementkreislaufes waren:
Na-Temperatur:
Na-Durchsatz:
Na-Oxidgehalt:
Strömungsgeschwindigkeit
im Bündel:
600°C
25 m3/h
15 +5 ppm
4,8 m/s
Nach Beendigung des Versuchs wurde das Bündel ausgebaut und zerl@15t
Der mittlere MetallabtEag während der Versuchszeit wurde mit 0,8 g
pro Stab ermittelt. Eine erste visuelle Inspektion ergab, daß von den
theoretisch vorhandenen 90 Berührungsstellen pro Stab im Mittel nur
ca. 30% festgestellt werden konnten. Zur detaillierten metallurgischen
Untersuchung wurden ausgewählte Stäbe ins IMF gegeben.
Literatur zu 1263:
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J272 Der Einfluß wendeiförmiger Abstandshalter auf die Genauigkeit
der Druckverlustmessung
(M. Kolodziej, R. Möller, IRB)
In Brennstabbündeln mit wendelförmigen Abstandshaltern liegt im Gegen-
satz zu glatten Bündeln keine wandparallele Strömung vor. Die zur Kanal-
achse geneigten Abstandshalter erzeugen Querkomponenten, und dadurch werden
bei Druckverlustmessungen die Druckmeßbohrungen in der Kanalwand mit
unterschiedlichen Staudruckanteilen beaufschlagt.
Um diese unbekannten Einflüsse der Abstandshalter auf die Druckmessung
zu umgehen, wurde an anderen Stellen der Druckverlustbeiwert von Bündel
mit wendeiförmigen Abstandshaltern aus der Differenz der Gesamtdruck-
verluste von 2 verschieden langen Bündeln gewonnen. Voraussetzung für
diese Methode ist, daß die Bündel bis auf ihre Länge identisch sind, so
daß die Strömungsverhältnisse in den Meßquerschnitten genau übereinstim-
men.
Ziel der laufenden Untersuchungen ist die Bestimmung des Einflusses einer
durch wendeiförmige Abstandshalter verursachten Kühlmittelquervewegung
auf die Genauigkeit der Druckverlustmessung an Vielstabbündeln. Erste
M~ssungen wurden an einem 6J-Stabbündel mit 6 Rippen pro Stab durchgeführt
(Abmessungen: d = 7 mm, p/d • ],] 7, Rippensteigung h • 720 mm). Das Bündel
war zu diesem Zweck axial verschiebbar in einen mit mehreren Meßquerschnit-
ten versehenen Sechskantkasten eingebaut. Durch diesen Einbau konnte das Bün-
del relativ zu der Lage der Druckmeßbohrungen gewegt werden, die Abstands-
halter konnten über die Bohrungen geschoben und somit der Einfluß der
durch die Abstandshalter bewirkten Querbewegung auf den Druckverlust er-
mittelt werden.
Die Ergebnisse zeigen, daß in BUndeln mit 6 Rippen pro Stab die durch die
Abstandshalter verursachten Kühlmittel-Strömungen zu Abweichungen in der
Druckverlustermittlung führen, die innerhalb der Meßgenauigkeit liegen.
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128. ENTWURFSSTUDIEN FüR GAS- UND DAMPFGEKUHLTE BRUTBEATOBEN
1285. Studien zu dampfgekühlten schnellen Reaktoren
Dampfbrüter - Bericht (K. Hüper, PSB-PL)
Der bereits angekündigte+) Bericht über die im KFZ Karlsruhe durchgeführ-
ten Forschungs- und Entwicklungsarbeiten zum dampfgekühlten schnellen
Brüter ist fertiggestelltword~n (J). Einer ausführlichen Dokumentation
der Einzelergebnisse, zusammengestellt von zahlreichen Mitarbeitern der
GfK, g~ht ein zusammenfassender Überblick voraus. Aufgrund der beschrie-
benen Ergebnisse und durch Vergleich mit dem Entwicklungsstand von schnel-
len Brütern mit Natrium- und Heliumkühlung wird eine Beurteilung der
gegenwärtigen Situation und der M:öglichkeiten .für das weitere Vorgehen
gegeben.
Die beschriebenen Arbeiten haben sich mit Entwurfsstudien, KompoIlenten-
entwicklung, Brennstab- und Hüllmaterialentwicklung, Physik, Sicherheit
und Dynamik, SystemkontamiIlation sowie fortgeschrittenen Brennstabkon-
zepten befaßt. Ein Teil der zu bearbeitenden Probleme ist .im Zusammenhang
mit den Arbeiten zum Prototyp bei der Industrie behandelt worden.
Die Entw:urfsstudien der GfK ("DI") und der European Nuclear Energy Agency
("ENEA-05") sind zu der Folgerung gekommen, daß dampfgekühlte schnelle
Brutreaktoren mit Ausnahme des Reaktorkernes unter Verwendung der haute
verfügbaren Technologie mit einem vergleichsweise geringen Aufwand für
die Komponentenentwicklung gebaut werden könnten: Zusit*licheEntwi~l.ungs­
arbeiten wären fü~ einige KOmponenten ..d hauptslchltch far «.8 Breaael~ent er-
forderlich. Eine Abschätzung zeigt, daß bis zur Beurteilung der Baureife eines
Dampfbrüter-Prototyps etwa 160 Mio DM aufgewendet werden müßten und daß die
Brennelemententwicklung hierfür einen Zeitraum von 10 lahren erfordern würde.
+) KFK-Bericht 1270/4, S. 128-10
· -- ---_. ---- ----.- - --------- -- ----
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Für die Brennstäbe werden z.Zt. Hüllrohre mit drei oder sechs integralen
Wendelrippen als besonders aussichtsreich betrachtet. Spezielle Probleme
ergeben sich bei Dampfkühlung vor allem durch die hohe Außendruckbelastung
des Brennstabes sowie durch die Heißdampfkorrosion. Für die Lösung des
ersten Problems werden wegen der nicht nennenswerten Stützwirkung des
Brennstoffes zwei Kdglichkeiten ins Auge gefaßt:
- Kriechfeste Hülle: Der auf die Hülle wirkende Differenzdruck zwischen
außen und innen darf einen Wert von 70 at nicht überschreiten, was bei
den ausgeführten Entwürfen durch einen inneren Heliumvordruck im Brenn-
stab erreichbar scheint.
- Druckentlastete Hülle: Durch ein speziell entwickeltes Druckausgleichssys-
tem können alle von der Spaltgaserzeugung und vom Kühlmitteldruck verur-
sachten Hüllro••belastungen verhindert werden, so daß die Hüllrohre prak-
tisch nur noch durch den Brennstoffschwelldruck belastet sind. Im Unter-
schied zu dem insbesondere für heliumgekühlte Schnellbrüter als Möglich-
keit ins Auge gefaßten "vented fuel"-Konzept bleiben die Spaltgase bei
dem für dampfgekühlte Reaktoren entwickelten Druckausgleichsystemim
Brennstab eingeschlossen. Die bisher durchgeführten out-of-pile Erprobungen
dieses Systems sind erfolgreich verlaufen; sein Verhalten unter Bestrahlung
ist noch nicht untersucht worden.
Das Korrosionsverhalten von Hüllwerkstofien in Heißdampf ist bislang unter
isothermen Bedingungen untersucht worden. Die dabei erzielten ermutigen-
den Ergebnisse sind unter Wärmeübergangan maßstäblichen, beheizten Hüll-
rohren unter realistischen Dampfzuständen noch zu überprüfen.
Weitere Probleme der Brennelemente, wie die chemische Verträglichkeit
zwischen Brennstoff und Hülle sowie das Schwellen und Kriechen von Stuuk-
turmaterial unter Bestrahlung sind ebenfalls noch nicht völlig geklärt,
sind jedoch nicht dampfspllzifisch.
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Hinsichtlich der Sicherheit sind vor allem die oben erwähnten Entwürfe
untersucht worden. "Dlt! hat bezüglich des Druckbehälters eine nicht inte-
grierte, "ENEA-OSt! eine voll integrierte Bauweise (Der DSR-Entwurf von
AEG sieht Teilintegration vor). Für den Fall der voll integrierten
Bauweise können nach den Untersuchungen Rohrbrüche als auslösende Ereig-
nisse für gefähtliche Reaktivitätsrampen und schwere Unfälle ausgeschlos-
sen werden, sofern man weitere passive konstruktive Maßnahmen ~rifft.
Ein Bruch des Druckbehälters wiEd als ausgeschlossen und der Reaktor unter
allen denkbaren Situationen als abschaltbar vorausgesetzt. Wird außerdem
der Reaktivitätswert eines Steuerstabes entsprechend dem ENEA-OS~Entwurf
durch sog. Modulbauweise auf< I $ begrenzt (was zu technischen Komplika-
tionen führen kann), und wird ein Fangrost für niedergeschmolzenen Brenn-
stoff unter den Stauerstabantriebsgehäusen vorgesehen, so w.erden die
normalen Risiken mit denen eines Siedewasserreaktors vergleiuhbar. (Dies
gilt jedoch nur, soweit man von der brüterspezifischen hypothetischen
~öglichkeit einer Bethe-Tait-EXkursion absieht). Ähnlich wie für Siede-
wasserreaktoren werden gestaffelte Notkühleinrichtungen vorgeschlagen;
ihre Zuverlässigkeit muß durch Funktionstests nachgewiesen werden.
Die bisherigen theoretischen Untersuchungen geben ein.örläufiges Bil4
der möglichen Unfallrisiken, der möglichen Raßnahmen zur inhärenten Sicher-
heit und der Voraussetzungen zur inhärenten Stabilität des Reaktors. Mög-
liche Beiträge zum Leistungskoeffizienten infolge der wegen des Scbwellens
von Struktur- und Hüllmaterial als notwendig erachteten Coreveespannung
wurden hierbei noch nicht berücksichtigt. Weitergehende Sicherheitsbetrach-
tungen erscheinen angebracht und erforderlich.
!~!~!!!!!!!g_g!!_g!g!!!'!!n!a!!!_~~!!!.!:!2!!
Nach dem Bericht bedarf es noch großer Anstrengungen, die Anlagekosten von
Schnellbrutreaktoren auf das nach den bisherigen Wirtschaftlichkeitsstu-
dien für erreichbar angesehene Niveau der Leichtwasserreaktoren zu senken.
Spezielle Vor- und Nachteile der verschiedenen Brütervarianten bzgl. Tech-
nologie, Bruteigenschaften und Entwicklungspotential werden miteinander
verglichen, reichen nach Aussage der Autoren jedoch beim gegenwärtigen Kennt-
nisstand nicht für eine abschließende Entscheidung zwischen diesen Varianten
aus.
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Für den Fall, daß für einen dampfgekühlten Schnellbrüter-Prototyp bau-
reife Unterlagen erstellt werden, schätzt der Bericht die erforderlichen
Aufwendungen und die Zeit ab. Seit 1969 hat sich die Lage insofern ge-
Indert, als das beschriebene Druckausgleichsystem, falls es sich be~ährt,
zu einem Brennstab führt, dessen Belastung und Ausführung dem eines
natriumgekühlten Schnellbrüters sehr ähnlich sind. Hierdurch erhebt sich
die Frage, ob an der Bedingung CI des Bewilligungsbescheides des BMwF
vom 9.11.66 noch in Strenge festgehalten werden muß. Die Bedingung fordert
einen integralen Test von mindestens 500 Prototyp-Brennstäben unter
echten Bedingungen schneller Neutronen, der Heißdampfkühlung sowie der
Differenzdruck- und Spannungsverhältnisse. Die Erfüllung dieser Bedingung
machte bisher einen speziellen schnellen Testreaktor für Dampfbrüter-Brenn-
elemente erforderlich.
Modifiziert man jedoch die Beiingung CI mit der Begründung, daß man sich
weitgehend auf Erfahrungen mit Brennstäben Na-gekühlter Reaktoren ab-
stützen kann, so könnte ein weniger aufwendiges Entwicklungsprogramm für
Dampfbrüter-Brennelemente ins Auge gefaßt werden. Seine Kosten werden auf
94 Mio DM geschätzt; es würde sich über etwa 10 Jahre erstrecken. Der
Kern dieses Programms würde in einem Performance Test eines Brennelementes
von etwa 300 Stäben in einem zu erstellenden Dampfloop im belgisehen Reak-
tor BR2 bestehen. 30 dieser Stäbe würden sich in einem schnellen Fluß be-
finden, der dem eines Dampfbrüters äinsichtlich seines Neutronenspektrums
nahekommt.Die sicherheitstechnische Durchführbarkeit eines solchen Dampf-
loops im BR2 müßte allerdings noch genauer geklärt werden.
Die bis zur Baureife und Ausarbeitung eines Ang~bots für einen dampfgekühlten
schnellen Prototypreaktor nötigen Gesamtaufwendungen werden damit auf
156 Mio DM geschätzt, der erforderliche Zeitraum auf 10 Jahre.
Bei einer Entscheidung über das weitere Vorgehen wird neben den technischen
Fragen die internationale Entwicklung beachtet werden müssen.
Veröffentlichung zu 1285:
(I) P. Engelmann, F. Erbacher, G. Karsten, L. Ritz
Bericht über die im Kernforschungszentrum Karlsruhe durchgeführten For-
schungs- und Entwicklungsarbeiten zum dampfgekühlten schnellen Brüter.
KFK-Bericht 1370
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J29 EN'l'WURFSSTUDIEN ZUNATRIUMGEKUHLTEN BRUTREAKTOREN
J29J Theoretische Arbei ten zum Reaktorkern-Entwurf
Kernverspannungskonzepte schneller Brutreaktoren
(G. Class, K. Kleefeldt, IRE)
Bei allen Typen schneller Brutreaktoren wird durch hohe Dosen schneller
Neutronen eine Strahlenschädigung der Strukturwerkstoffe bewirkt, deren
Ausmaß über das bei thermischen Reaktoren bekannte weit hinausgeht. Dies
führt im Zusammenhang mit der hohen Leistungsdichte schneller Brutre-
aktoren zu einer wesentlich neuen Aufgabenstellung für den Entwurf des
Reak41orkernes.
Das Ausmaß der Strahlenschädigung der Strukturwerkstoffe ist erst im
Laufe des Jahres J970 einigermaßen überschaubar geworden. Vorher standen
im wesentlichen nur die Hochtemperaturversprödung und seit den Jahren
J967 und J968 das Strukturmaterialschwillen zur Diskussion.
Nach den neuesten Eikenntni-ssen ist nur im Temperaturbereich zwischen
350 und 650 °c mit dem Strukturmaterialschwellen zu rechnen. Offen ist
die Frage der Schwellsättigung; es wird heute damit gerechnet, daß die
Schwellsättigungswerte etwa bei JO bis J4% Volumenschwellen liegen.
Vermutlich hängt auch das Strukturmaterialschwellen vom Spannungszustand
des Materials ab.
Als wesentlicher Gesichtspunkt für den Coreentwurf ist in jüngster
Zeit das strahlungsinduzierte Kriechen hinzugekommen. Es nimmt mit fal-
lender Temperatur unterhalb 500 °c leicht zu. Die Kriechgeschwindigkeit
ist von der Spannung und vom Neutronenfluß etwa linear abhängig. Bei
hohen schnellen Neutronendosen und niedrigen Temperaturen werden beikon-
ventionell als klein zu betrachtenden Spannungen große. Dehnungsbeträge
errehh.'..
Das erste Projekt, bei dem die Corekonstruktion tatsächlich den beschrie-
benen strahlungsbedingten Materialveränderungen voll angepaßt wird, ist
das ameriianische FFTF-Projekt.
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Für die Halterung der Brennelemente im Kern schneller Brutreaktoren
stehen als Kernverspannungskonzepte das Verspannungsebenenkonzept (z.B.
SNR) und das leaning-post-Konzept (PFR) zur Diskussion. Im IRE wurden
beide Konzepte im Hinblick auf natriumgekühlte schnelle Brutreaktoren
verglichen.
Kennzeichen des Verspannungsebenenkonzeptes:
- Das Reaktor-Core besteht aus voneinander unabhängigen, vertikal
stehenden Elementen; die Brennelemente sind aus Brennstabbündel
und Brennelementkasten zusammengesetzt.
- Zwischen den Brennelementen bleiben Lücken, die nur in den "Ver-
spannungsebenen" durch Distanzstücke (Pflaster) überbrückt werden.
Die Verspannungsebenen reichen teilweise oder ganz durch den radialen
Reflektor hindurch.
- Die Elemente stützen sich gegeneinander ab; andere Stützstrukturen
befinden sich nicht in Bereichen hoher und mittlerer Neutronenflüsse.
- Verspannungsebenen sind sowohl oberhalb als auch unterhalb der Spalt-
stoffzone angeordnet.
- In einzelnen oder mehreren Verspannungsebenen wird das Core von
außen umfaßt.
Kennzeichen des leaning-post-Konzeptes:
- Die Elemente sind zu voneinander völlig unabhängigen Moduln von je
7 Elementen zusammengefaßt.
- Das zentrale Element jedes Moduls ist der "leaning-post", an den
sich unterhalb des eigentlichen Cores die 6 umgebenden Elemente
anlehnen.
- Im Bereich des eigentlichen Cores und oberhalb davon berühren sich
die Elemente innerhalb oder außerhalb der Moduln zu keiner Zeit.
- Die Brennelemente innerhalb eines Moduls sind einzeln manipulierbar.
- Der leaning-post ist kein Brennelement. Er kann, wie auch der Fußteil
jedes !bduls, ausgewechselt werden.
129-3
Die Kernverspannung dient dazu, die Dimensionsstabilität der Core-
Struktur in allen Betriebszuständen des Reaktors insoweit zu sichern,
daß die Strukturkoeffizienten der Reaktivität jederzeit d4finiert und
zulässii sind. Darüber hinaus soll erreicht werden, daß trotz der Strah-
lenschädigung der Strukturmaterialien die Reaktorverfügbarkeit hoch
ist. Das erfordert eine Begrenzung der Materialbeanspruchungen sowie
die leichte Austauschbarkeit aller Core-Kpmponenten. Hierzu zählt, daß
die Handhabung verformter Bauteile oder Brennelemente nicht wesentlich
erschwert sein darf und daß (vorläufig) kein Strukturmaterial (weder bei
hohen noch bei tiefen Temperaturen) schnellen Neutronendosen ausgesetzt
werden sollte, die aber etwa J bis 2 01023 B/cm2 hinausgehen.
Bei einer Beurteilung der Kernverspannungskonzepte können daher als
Kri terien
- die Stabilität der geometrischen Anordnung
- die Materialbeanspruchung
- die Austauschmöglichkeit und Handhabung der Core-Komponenten und
- die Reaktorverfügbarkeit
herangezogen werden.
Aufgrund dieser Gesichtspunkte zeigte sich, daß far natriumgekühlte schnel-
le Brutreaktoren dem Verspannungsebenenkonzept der Vorzug zu geben ist.
Diese Arbeiten werden fortgeführt mit dem Ziel, optimale Design-Parameter
für das Verspannungsebenenkonzept zu ermitteln.
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